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Résumé
Dans le cadre de la vérification du Traité d’Interdiction Complète des Essais nucléaires
(TICE), la mesure des traces de produits de fission et d’activation dans l’environnement est
fondamentale. Ces mesures sont des indicateurs indéniables du caractère nucléaire d’une
explosion. Ainsi elles se doivent d’être extrêmement fiables tout en étant très sensibles.
Le Laboratoire de Radio-analyse Bas Niveau du CEA/DAM-Ile de France s’est équipé
d’un nouveau spectromètre de surface dédié à la mesure des traces de produits de fission
et d’activation. Ce spectromètre, baptisé Gamma3, est équipé de trois détecteurs au ger-
manium et d’un blindage optimisé. Ce blindage permet de réduire le taux de comptage
intégral de bruit de fond radiologique à 3,1 min−1 (sur la gamme 20-2500 keV d’énergie
photon) contre 40 à 50 min−1 pour un blindage classique. L’utilisation de trois détec-
teurs au germanium permet d’effectuer des mesures à haute résolution en énergie et à
haut rendement de détection. Les activités minimales détectables des produits de fission
et d’activation pour ce spectromètre sont inégalées (pour un laboratoire de surface). On
obtient par exemple une activité minimale détectable en américium-241 pour une acqui-
sition de 480000 s de 0,92 mBq lors d’une mesure de filtre de prélèvement des particules
atmosphériques compressé ou de 4 mBq pour une mesure d’échantillon d’eau de grand
volume (500 mL).
Le prélèvement et la mesure des traces de gaz nobles radioactifs dispersés dans l’atmo-
sphère suite à un essai nucléaire nécessitent un traitement particulier. Afin d’améliorer la
fiabilité et la précision de ces mesures, une cellule de mesure de gaz a été équipée de deux
détecteurs au silicium. Couplée à un détecteur au germanium, cette cellule (baptisé dé-
tecteur PIPSbox) permet d’effectuer des mesures en coïncidence photon/électron à haute
résolution en énergie. Le taux de comptage intégral du bruit de fond en mode coïncidence
associé à ces mesures est très bas, avec environ 3,6.10−2 min−1 (sur la gamme 20-2500 keV
d’énergie photon et 55-1000 keV d’énergie électron). Les interférences entre radio-isotopes
du xénon lors d’une mesure de coïncidences photon/électron ont aussi été étudiées. Il est
ainsi montré que la configuration HPGe/PIPSbox permet d’obtenir des performances de
mesure inégalées de traces de radio-isotopes du xénon.
Des mesures de coïncidences photon/photon sont présentées. Ces études montrent le
gain spectroscopique apporté par ces coïncidences par rapport aux techniques de spec-
trométrie d’émission γ directe. On observe en particulier une très forte amélioration du
rapport signal sur bruit. Néanmoins, les rendements de détection associés à ces mesures
sont faibles. Ce n’est donc que dans le cas où l’échantillon est très actif ou pour certain
radionucléides qu’elles peuvent être intéressantes.
iii
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• AMD : Activité Minimale Détectable.
• Aramis : détecteur HPGe horizontal de Gamma3.
• Athos : détecteur HPGe horizontal de Gamma3.
• BEGe : Technologie de détecteur HPGe, développée par la société Canberra. "Broad
Energy Germanium".
• bdf : bruit de fond.
• Cellule SPALAX : Cellule gaz de mesure des échantillons environnementaux produits
par une station SPALAX.
• Détecteur HPGe : Détecteur au Germanium Ultra-Pur.
• CE : électron de conversion interne. K-CE : CE de couche K, L-CE : CE de couche
L, etc...
• FRL08_001 : Spectromètre HPGe bas-niveau installé au CEA/DAM/DIF/DASE
et dédié aux mesures du TICE. C’est un cristal de germanium de type coaxial, de
250 cm3 de volume. Il est équipé d’un véto cosmique.
• FRL08_004 : Spectromètre HPGe bas-niveau installé au CEA/DAM/DIF/DASE
et dédié aux mesures du TICE. C’est un cristal de germanium de type coaxial, de
186 cm3 de volume. Il est équipé d’un véto cosmique.
• LD : Limite de détection.
• m.w.e. : mètre équivalent eau. Unité de mesure de profondeur d’un laboratoire, en
normalisant la profondeur de matière traversée par rapport à de l’eau pour l’étude de
l’atténuation par le sol du rayonnement cosmique. Cette unité permet de s’affranchir
de la composition d’un sol particulier (roche, sable, calcaire).
• OTICE : Organisation du TICE.
• PA : Produit d’activation lors d’une fission nucléaire.
• PF : Produit de fission nucléaire.
• PIPS : Technologie de détecteur Si-PIN développé par la société Canberra.
• Porthos : détecteur HPGe vertical de Gamma3.
• Radioxénon : Radio-isotope du xénon.
• RASA : Géométrie standardisée de mesure pour les échantillons environnementaux.
Le filtre RASA est un filtre de mesure des aérosols atmosphérique.
• ROI : Région d’intérêt.
xix
xx Glossaire et notations
• SD : Seuil de décision.
• SG500 : Géométrie standardisée de mesure pour les échantillons environnementaux.
Volume Cylindrique de 500 mL.
• SPALAX : Système de Prélèvement d’Air automatique en Ligne avec l’Analyse des
radioXénons. Développement français pour le prélèvement et la mesure des traces
atmosphériques de radio isotopes du xénon dans le cadre du TICE.
• SSI : Système de Surveillance International du TICE. Ensemble de capteurs répartis
à la surface du globe par l’OTICE pour la détection de toutes les observables (ondes
et radionucléides) émises lors d’un essai nucléaire.
• Tacq : notation générale de la durée d’acquisition d’une mesure.
• TICE : Traité d’Interdiction Complète des Essais nucléaires.
Introduction
Après plus de 2000 essais nucléaires conduits entre 1945 et 1996 (cf. figure 1) plu-
sieurs traités limitant soit les essais nucléaires (Traité d’interdiction Partielle des Es-
sais nucléaire, TIPE 1963) soit la prolifération des armes nucléaires (Traité sur la Non-
Prolifération, TNP 1968), la Conférence du Désarmement a permis à l’Organisation des
Nations Unies d’adopter en conférence plénière le 9 septembre 1996 le Traité d’Interdic-
tion Complète des Essais nucléaires (TICE).
Figure 1 – Schéma chronologique des essais nucléaires conduits sur terre (en surface, extra-
atmosphérique, sous-marin ou souterrain) entre 1945 et 1998. Figure extraite de Wi-
kipedia (2006).
Le TICE a été ouvert à la signature le 24 septembre 1996 et a depuis été signé par 183
états et ratifié par 163 d’entre eux (au 2 février 2015, www.ctbto.org). En revanche, il
n’est pas encore entré en vigueur puisque : (i) 3 états de l’Annexe 2 (état doté de capacités
nucléaires) ne l’ont pas signé (l’Inde, le Pakistan et la Corée du Nord), et (ii) 5 états de
l’Annexe 2 l’ont signé mais ne l’ont pas encore ratifié (la Chine, l’Égypte, les États-Unis,
l’Iran et Israël).
2 Introduction
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Figure 2 – Système de Surveillance International (SSI, IMS en anglais) du TICE. Source
www.ctbto.org.
Le traité (cf. CTBTO (1996)) interdit tout essai ou explosion nucléaire (pacifique ou
Introduction 3
militaire) qu’il soit atmosphérique, extra-atmosphérique, sous-marin ou souterrain. Il pré-
voit : (i) la création d’une organisation, l’OTICE, chargée de la vérification du respect du
traité et (ii) l’installation d’un Système de Surveillance International (SSI, cf. figure 2)
dans le but de détecter toutes les observables émises lors d’une explosion d’une puissance
d’au moins 1 kT. Le SSI met en œuvre 4 technologies de mesure réparties à la surface du
globe pour la détection de ces observables :
• des technologies de mesure des formes d’ondes : les stations sismiques, hydro-acoustiques,
ou infrasonores,
• des technologies de mesure des particules radioactives dans l’atmosphère : les sta-
tions de prélèvement et de mesure des aérosols ou des gaz nobles radioactifs (cf.
figure 3).
En plus des stations de détection des particules radioactives dans l’atmosphère, l’OTICE
est appuyée par un réseau de 16 laboratoires experts pour la mesure de traces de radio-
nucléides. En cas d’échantillon suspect produit et mesuré en station, celui-ci peut être
envoyé pour expertise par l’OTICE vers un de ces laboratoires.
Lors d’une explosion, la mesure des formes d’onde (et principalement des ondes sis-
miques) qu’elle émet permet d’en déterminer la localisation et la puissance. Mais seule
la mesure des particules radioactives émises permet dans un premier temps d’affirmer à
coup sûr le caractère nucléaire d’une explosion, et dans un second temps de la caractériser
(i.e. définir la nature du matériau fissile). C’est pourquoi la mesure des aérosols et des
gaz nobles radioactifs se doit d’être la plus juste possible. Pour ce faire, 80 stations de
prélèvement et de mesure des aérosols radioactifs ont été réparties à la surface de la Terre.
Parmi ces stations, 40 seront (à terme) équipées de stations de prélèvement et de mesure
des gaz nobles radioactifs.
Lors d’un essai nucléaire à l’air libre, les rejets de particules radioactives dans l’at-
mosphère sont conséquents, et la détection et la caractérisation de ce type d’essai sont
relativement aisées. En revanche, un essai nucléaire (souterrain ou sous-marin) est particu-
lièrement difficile à détecter et à caractériser, la quantité de radionucléides (essentiellement
sous forme gazeuse) remise à l’atmosphère étant potentiellement très faible. C’est pour
parer à cette éventualité que les mesures de radioactivité atmosphériques, effectuées dans
le contexte du du TICE, mettent en œuvre des systèmes de prélèvement et de détection
d’une grande sensibilité, notamment les stations radionucléides gaz rares, spécifiquement
conçues pour mesurer les radioxénons atmosphériques (131mXe, 133mXe, 133Xe et 135Xe)
à un niveau de l’ordre de 10−3 Bq.m−3 en 133Xe (spécification du TICE, annexe 1 du
Protocole).
Dans le cas particulier d’un essai nucléaire souterrain bien confiné, seuls les gaz nobles
radioactifs, du fait de leur faible interaction avec le milieu environnant et leur grande mo-
bilité, seront potentiellement relâchés dans l”atmosphère. En effet, au travers des failles
naturelles du massif rocheux constituant le confinement ou via les fractures de ce massif
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Figure 3 – Station de prélèvement et de mesure des gaz nobles radioactifs et des particules atmo-
sphériques FRP30 et FRX30 (de type SPALAX, installée sur l’archipel des Kerguelen).
Figure 4 – Schéma illustrant la création et la dispersion dans l’atmosphère d’un panache de gaz
nobles radioactifs suite à une explosion nucléaire souterraine. Source : www.ctbto.org.
induites par l’explosion, les gaz nobles vont être soit remis instantanément à l’atmosphère
soit diffuseront de la cavité vers l’atmosphère à travers la roche sous l’effet du « pompage
» barométrique ; dans ce cas on parlera de rejet retardé (voir figure 4). Cela fut le cas lors
de l’essai nucléaire nord-coréen du 13 février 2013, dont les rejets retardés ont été mesurés
(voir Ringbom et al. (2014), environ 1000 atomes.m−3 en 131mXe, 54 jours après l’explosion
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initiale par la station gaz rares japonaise de Takasaki. Il est généralement admis, notam-
ment sur la base du retour d’expérience des explosions nucléaires nord-coréennes de 2006,
2009 et 2013, que la quantité de radioxénons (gaz rares mesurés dans le cadre du TICE)
potentiellement rejetée dans l’atmosphère est très faible (au mieux quelques pourcents de
la quantité produite dans la cavité). Les gaz rares rejetés à l’atmosphère vont ensuite subir
une importance dilution atmosphérique pendant leur transport avant d’être mesurés par
une station du TICE. A titre d’exemple un rejet dans l’atmosphère, pendant 6 heures, de
1013 Bq de 133Xe (correspondant à 10 % de la quantité produite lors d’un essai nucléaire de
1 kt), conduira du fait de la dilution atmosphérique à un signal de l’ordre de 5.10−4 Bq.m−3
mesuré par une station TICE placé à 1000 km du point d’émission (cas de la station TICE
japonaise de Takasaki l’une des plus proche du site d’essai nord-coréen). Ces signaux très
faibles (de l’ordre des limites de détection actuelles des stations gaz rares du SSI) peuvent
aussi être interférés par les signatures propres aux rejets de radioxénons d’origine civile
dans l’atmosphère, de plus en plus importants. En particulier, les centrales de production
d’électricité et surtout les usines de radio-isotopes médicaux (voir Saey (2009)) peuvent
rejeter jusqu’à 1013 Bq/jour de radioxénons. Ces rejets risquent de masquer un panache de
radioxénons causé par une éventuelle explosion nucléaire. Une méthode de discrimination
basée sur les rapports isotopiques des 4 radioxénons permet d’identifier l’origine d’un rejet
(voir Kalinowski et al. (2010)). C’est pourquoi, la mesure précise et sans ambiguïté des 4
isotopes du xénons est nécessaire. Actuellement, les systèmes de mesures du SSI mettent
en œuvre : (i) des mesures par coïncidences photon/électron à basse résolution en énergie
(photon -mesuré par un scintillateur inorganique-, et électron -mesuré par un scintillateur
plastique-) ou (ii) des mesures d’émission de photon γ à haute résolution. Les mesures
de coïncidences à basse résolution nécessitent des algorithmes complexes pour extraire les
informations pertinentes concernant les radioxénons métastables. Tandis que les mesures
d’émissions γ à haute résolution ne permettent pas la mesure à bas-niveau de ces deux
isotopes, car ces émissions ne sont pas favorables. Les systèmes actuels de détection des
radioxénons ne permettent pas d’atteindre des seuils de sensibilités suffisants.
Du fait de rejets potentiels à l’atmosphère très faibles, émis lors d’une explosion nu-
cléaire souterraine (gaz rares ou produits de fission solides en cas de confinement médiocre
ou de débourrage), d’une dilution considérable durant le transport atmosphérique, et d’un
bruit de fond radioxénon civil susceptible de biaiser la signature (issue des rapports iso-
topiques des différents radioxénons mesurés) d’un essai, il est du plus haut intérêt d’amé-
liorer en priorité l’efficience des stations gaz rares du SSI, mais aussi celle des stations
aérosols ainsi que la capacité d’analyse des laboratoires du TICE. L’objectif majeur est
de gagner, à minima, un ordre de grandeur en sensibilité de détection des produits de
fission, notamment pour les isotopes métastables du xénon ; il sera ainsi possible dans ce
dernier cas d’améliorer drastiquement la justesse des mesures des radioxénons, et donc la
justesse des rapports isotopiques, permettant la caractérisation fiable d’un évènement nu-
cléaire. Dans ce but il convient de mettre en œuvre des systèmes de détections novateurs,
basés sur des technologies avancées permettant la mesure des produits de fission en mode
coïncidences haute résolution (photon/photon pour les PF et PA solides, photon/électron
pour les radioxénons) à bas bruit de fond radiologique et permettant des rendements
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de détection élevés. La conception d’un spectromètre dual à coïncidences photon/photon
et photon/électron, basé sur l’utilisation de semiconducteurs, de détecteurs au germa-
nium (mesure des photons) et au silicium (mesure des électrons), permet d’atteindre cet
objectif. L’objet de cette thèse réside dans l’étude de la conception optimisée d’un tel
spectromètre et dans la compréhension de la physique des interactions photoniques et
électroniques propre aux caractéristiques des détecteurs, de leurs environnements et des
schémas de désintégration des radionucléides d’intérêt.
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1.1 Radioactivité et particules
La configuration d’un noyau atomique donné ne correspond pas nécessairement à un
état stable de la matière. Ainsi, un noyau est susceptible d’émettre spontanément des
particules afin de gagner en stabilité. La radioactivité est le terme générique donné aux
mécanismes d’émission de particules par un noyau instable. Elle a été découverte à la fin
du XIXième siècle par Henri Becquerel (pour l’uranium) et Marie Curie (pour le radium).
On appelle radionucléide tout noyau instable. L’ensemble des radionucléides d’un même
élément chimique sont des radio-isotopes. Un radionucléide est caractérisé par un numéro
atomique Z et un nombre de masse A.
Désintégration et décroissance d’un noyau
La radioactivité d’un radionucléide lui est spécifique. Elle est caractérisée par un temps
de période et un schéma de décroissance propre décrivant l’enchainement des mécanismes
d’émission de particules qui le conduisent à un état plus stable. Cet état correspond à son
(ou ses) radionucléide(s) fils. Un radionucléide et son radionucléide fils peuvent être de Z
identiques, et l’atome correspondant passe alors d’un radio-isotope à un autre (ce qui est
toujours le cas lors de la décroissance des radionucléides métastables) ; ou de Z différents,
l’atome considéré passe alors d’un élément chimique à un autre. Ces radionucléides fils
peuvent également être radioactifs. Le schéma de désintégration du 60Co vers le 60Ni est
donné à titre d’exemple en figure 1.1.
Les mécanismes d’émission de particules qui traduisent la désintégration d’un radionu-
cléide sont des phénomènes de nature aléatoire qui suivent une statistique binomiale. Ces
mécanismes d’émission sont variés. Les plus courants sont :
• La décroissance α : ce mécanisme correspond à l’émission d’une particule α (un
noyau d’hélium 4). La particule α est porteuse d’une énergie cinétique de quelques
mégaélectron-volts (ou MeV). Parce qu’elle est chargée négativement et a une masse
importante, une particule α a parcours moyen dans la matière très court (de quelques mi-
cromètres dans un solide à quelques centimètres dans un gaz).
• La décroissance β (+ ou -) : ce mécanisme correspond à l’émission simultanée par le
noyau d’un électron et d’un antineutrino (pour la décroissance β−) ou d’un positron
et d’un neutrino (pour la décroissance β+). Le spectre d’émission en énergie des
particules β d’un radionucléide est continu. L’énergie libérée par le noyau lors de
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Figure 1.1 – Schéma de décroissance du 60Co, selon Chisté et al. (2014).
la décroissance se partage entre l’électron (ou le positron), l’antineutrino (ou le
neutrino) et le recul (très faible) du noyau.
• L’émission de photons γ a lieu lorsqu’un noyau passe d’un état nucléaire à un autre,
sans perte de matière. L’émission de photons γ est souvent consécutive à une dé-
croissance β, α ou à la décroissance d’un noyau métastable. Les radionucléides les
plus courants émettent des photons γ entre quelques keV et quelques MeV.
Ces trois mécanismes correspondent à une décroissance n’impliquant que le noyau d’un
atome. Il existe des interactions entre le noyau et le cortège électronique d’un atome qui
génèrent des compétitions entre ces mécanismes. On retiendra principalement que :
• La décroissance β+ est en compétition avec le mécanisme de capture électronique :
au lieu d’émettre un positron selon la réaction AZX → AZ−1Y + e+ + νe, le noyau
peut capturer un électron du cortège électronique qui l’entoure selon la réaction
A
ZX+e− → AZ−1Y +νe. Cet électron est majoritairement capturé à partir de la couche
K du cortège électronique (la plus proche du noyau), mais la capture d’électrons
provenant de couches L, M ou N est aussi possible (bien que moins probable).
• L’émission de photons γ est en compétition avec le mécanisme de conversion interne :
au lieu d’émettre un photon, un noyau peut transmettre son excédent d’énergie à un
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électron (appelé électron de conversion et noté CE) du cortège électronique qui l’en-
toure. Cet électron est alors expulsé et possède une énergie cinétique correspondant
à la diﬀérence entre l’énergie de la transition nucléaire considérée et l’énergie de
liaison de l’électron. La conversion interne a le plus souvent lieu avec des électrons
de la couche K (on parle alors de K-CE). Mais une conversion électronique peut
aussi impliquer un électron issu de la couche L (L-CE), M (M-CE) et plus rarement
de la couche N (N-CE).
Réarrangement électronique
Figure 1.2 – Schéma d’un réarrangement électronique de couche K. Les émissions de photon K-X
sont regroupées en trois catégories : Kα (correspondant aux raies atomiques Kα1 et
Kα2), Kβ′1 (correspondant aux raies atomiques Kβ1, Kβ3 et Kβ5) et Kβ′2 (correspon-
dant aux raies atomiques Kβ2 et Kβ4). Une émission d’électron Auger K est représentée
lorsque l’électron éjecté provient de la couche N, mais ces émissions existent aussi pour
des électrons éjectés des couches L ou M.
La capture et la conversion électroniques sont deux phénomènes qui laissent une vacance
dans une des couches électroniques de l’atome. Cela génère automatiquement un réarran-
gement électronique, c’est-à-dire un remaniement de la répartition des électrons dans les
couches électroniques, ayant pour conséquence l’émission de photons X (ﬂuorescence X)
et/ou d’électrons Auger. Par exemple, dans le cas d’un réarrangement électronique de
couche K (comme illustré en ﬁgure 1.2), la vacance électronique de couche K est comblée
par un électron de couche supérieure (L,M ou N). L’énergie libérée par une telle transition
et alors émise soit :
• sous la forme d’un photon lors d’une ﬂuorescence X (appelé photon de ﬂuorescence
X ). Ce photon de ﬂuorescence X est noté Kα si l’électron de couche supérieure
provient de la couche L, Kβ′1 si l’électron de couche supérieure provient de la couche
M, et Kβ′2 si l’électron de la couche supérieure provient de la couche N. Par raccourci,
ces photons sont notés simplement Kα-X, Kβ′1-X ou Kβ′2.
• sous la forme d’un électron par eﬀet Auger (appelé électron Auger).
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Ces émissions sont caractéristiques de l’élément chimique considéré. Ainsi, pour chaque
élément, les énergies de ces radiations et leurs rendements sont tabulés, cf. Chisté et al.
(2014).
D’autres mécanismes d’émission de particules moins courants ou non nécessaires à ce
travail existent mais ne seront pas détaillés dans ce travail. Parmi eux, on retrouve des
mécanismes connus tels que la fission spontanée (division du noyau en deux noyaux plus
légers accompagnées de l’émission de neutrons), la décroissance ββ, etc.
1.2 La mesure de la radioactivité
1.2.1 Les détecteurs
Dans ce travail deux types de détecteur de radioactivité sont utilisés : les détecteurs à
scintillation solide et les détecteurs à semi-conducteur. Les caractéristiques de fonction-
nement de ces détecteurs sont rappelées ci-dessous. Une description complète est donnée
dans Knoll (2010), et plus particulièrement dans Vetter (2007) et Gilmore (2008) pour les
détecteurs à semi-conducteur au germanium.
Les détecteurs à scintillation solide sont constitués de deux blocs opérationnels : un
matériau scintillant et un tube photo-multiplicateur. Le matériau scintillant a pour par-
ticularité d’émettre des photons (dans l’ultraviolet ou le visible) lorsqu’une particule io-
nisante le traverse. Ces photons sont ensuite guidés vers le tube photo-multiplicateur. Ce
dernier, couplé à un préamplificateur, génère un pic de tension proportionnel au nombre
de photons collectés. Il existe deux types principaux de matériaux scintillants : les scin-
tillateurs organiques (liquides ou solides) et les scintillateurs inorganiques.
Les détecteurs à semi-conducteur sont le plus communément fabriqués à base de germa-
nium ou de silicium ultra-pur. On parle aussi de diode semi-conductrice (au silicium ou au
germanium). Une tension de polarisation est appliquée au matériau considéré. Lorsqu’une
particule traverse le matériau, elle fait passer des électrons de la bande de valence à la
bande de conduction. Ces charges sont ensuite collectées sur l’électrode de polarisation
du matériau. La tension de polarisation d’un semi-conducteur dépend des caractéristiques
(composition, dimensions) du matériau à polariser. Il est fréquent (mais pas systématique)
que ces détecteurs soient refroidis : à l’azote liquide ou par couplage acoustique pour les
détecteurs au germanium, à l’azote liquide ou par module Peltier pour les détecteurs au
silicium. Par rapport aux détecteurs à scintillation, les détecteurs à semi-conducteur pré-
sentent une meilleure résolution en énergie (dans des plages d’énergie similaires), mais ils
sont aussi plus onéreux, plus fragiles et ont un rendement de détection photonique plus
faible.
Pour ces deux types de détecteur, la notion de "zone morte" est importante. La zone
morte correspond à une partie inactive du volume de détection (i.e. le cristal de germa-
nium, la matériau scintillant, etc...). Il s’agit par exemple pour un cristal de germanium
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Détecteur Type Durée caractéristique d’un Résolution Coût Robustessepic de collection de charge
HPGe Semi-conducteur 2 µs ++ −− −−
Silicium Semi-conducteur 1 µs ++ −− +
NaI(Tl) Scintillateur inorganique 200 ns − + +
CsI Scintillateur inorganique 1 µs + − +
BGO Scintillateur inorganique 300 ns − + +
EJ-200 Scintillateur organique 100 ns −− ++ ++
BC 404 Scintillateur organique 2,4 ns −− ++ ++
Tableau 1.1 – Caractéristiques de fonctionnement de différents détecteurs de particules.
++/+/−/−− sont des graduations (décroissantes) de qualités. Les informations
relatives à la résolution, au coût et à la robustesse des détecteurs sont données à
titre indicatif puisqu’elles dépendent des caractéristiques géométriques des détecteurs
considérés et des applications particulières que l’on en fait.
d’une zone où le champ créé par la tension de polarisation est trop faible pour permettre
une collection des charges qui y sont créées, ou alors les zones de contact électriques. Les
zones mortes d’un détecteur sont responsables d’une perte de rendement de détection ou
de déformation du signal de détection. Chaque technologie de mesure possède une défini-
tion spécifique de ses zones mortes. Pour un détecteur à scintillation, une zone morte est
une zone du matériau dans laquelle la collection des photons n’est pas optimale. Alors que
pour un matériau semi-conducteur, c’est une zone du matériau dans laquelle la collection
des électrons n’est pas optimale.
Les caractéristiques basiques des différents détecteurs rencontrés sont synthétisées dans
le tableau 1.1.
1.2.2 Les mesures directes ou en coïncidences
La spectrométrie d’un échantillon consiste à mesurer (durant une durée Tacq) son spectre
d’émission en énergie à l’aide d’un détecteur. Les résultats de cette mesure sont présentés
sous forme d’histogrammes.
Des mesures plus fines peuvent être effectuées en utilisant plusieurs détecteurs simulta-
nément en définissant une fenêtre temporelle de coïncidence (notée Tcoinc). On parle alors
de mesures (i) en coïncidence si on mesure les événements détectés avec au moins deux
détecteurs pendant Tcoinc ; (ii) ou en anti-coïncidence si la mesure d’un événement dans
un des détecteurs bloque la mesure dans un ou plusieurs autres détecteurs pendant Tcoinc.
Les mesures directes sont en premier lieu abordées dans le Chapitre 2, alors que le
Chapitre 3 est dédié aux mesures en coïncidence.
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1.2.3 Les systèmes d’acquisition
Classiquement, les chaînes d’acquisition et de traitement des signaux utilisées en spec-
trométrie des particules sont de type "analogiques". Elles sont constituées en sortie de
signal d’une suite de modules électroniques, parmis lesquels : un préamplificateur, un am-
plificateur de spectrométrie et un convertisseur analogique-numérique. Le fonctionnement
et le réglage de ces modules électroniques sont décrits dans les livres Knoll (2010) et Gil-
more (2008).
Les derniers développements en électronique, tels que l’augmentation de la fréquence
d’échantillonnage des convertisseurs analogique-numérique et l’augmentation des capa-
cités des puces FPGA (Field-Programable Gate Array), ont permis la mise au point de
systèmes d’acquisition et de mise en forme numérique des signaux. La conversion du signal
analogique en un signal numérique s’effectue alors directement après le préamplificateur
par une carte de traitement. Des filtres numériques permettent d’extraire de ce signal
les informations relatives à la radioactivité de l’échantillon. Il existe différentes sortes de
filtres numériques applicables aux détecteurs de radioactivité, dont certains sont présentés
dans Jordanov et al. (1994), Menaa et al. (2011) et Knoll (2010). Ces développements ainsi
que des développements en informatique (augmentation de la rapidité de traitement, du
débit de communication des interfaces et des espaces de stockage), ont permis l’émergence
d’un nouveau type d’acquisition : le mode liste (ou listmode en anglais).
L’acquisition en mode liste consiste à enregistrer successivement l’ensemble des infor-
mations relatives à chaque événement d’intérêt détecté sur une des voies d’entrée de la
carte d’acquisition. Les informations relatives à un événement d’intérêt sont multiples.
Parmi celles-ci on retrouve par exemple : l’instant de détection de cet événement ; son
amplitude, la forme du pic, la voie d’enregistrement de cet événement (si une carte gère
plusieurs voies d’acquisition en parallèle) et la détection simultanée ou non d’événement.
Un fichier d’acquisition en mode liste répertorie temporellement l’ensemble des informa-
tions relatives aux événements d’intérêt. Il n’est pas exploitable tel quel, mais son analyse
permet un traitement approfondi et facilité des mesures : en coïncidences/anticoïncidences
sur des échelles de temps variables, en coïncidences décalées, pour l’étude des formes de
pic, pour la relecture temporelle des acquisitions, etc.
En particulier le spectromètre Gamma3 est équipé de chaînes d’acquisition analogique
et numérique. La chaîne d’acquisition numérique sera détaillée par la suite.
1.3 Les simulations Monte-Carlo
Avant de générer un signal dans un détecteur, une particule peut traverser plusieurs
couches successives de matériaux différents. Chacune de ces couches peut modifier l’état
de la particule et donc le signal qu’elle va générer dans le détecteur. Mais les processus
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d’interaction de cette particule avec un milieu donné sont complexes et en compétition
les uns avec les autres. Il n’existe pas d’équation simple décrivant le transport de cette
particule jusqu’à la partie sensible du détecteur, en revanche plusieurs codes de simulation
Monte-Carlo développés en physique des particules et en physique nucléaire permettent
de modéliser ce transport.
Les codes de simulation Monte-Carlo les plus courants sont : (i) FLUKA (cf. Battistoni
et al. (2007)), (ii) GEANT4 (cf. Agostinelli et al. (2003)), (iii) MCNP (cf. Pelowitz et al.
(2011)), et (iv) PENELOPE (cf. Salvat et al. (2001)). Plusieurs études se sont intéressées
entre autres à la validation de ces codes, parmi lesquelles celles de Kudryavtsev et al.
(2008), de Chazal et al. (2002), ou encore de Vidmar et al. (2008). Étant complet et
libre de licence, le code GEANT4 a été utilisé pour effectuer les simulations Monte-Carlo
associés à cette thèse. Afin d’utiliser simplement une version installée et opérationnelle
de GEANT4, des machines virtuelles Scientific Linux ont été utilisées. Ces machines vir-
tuelles sont distribuées par le Centre d’Etude Nucléaire de Bordeaux Gradignan (CENBG,
Incerti et al. (2010)) et les versions 9.6 ou 10.01 de GEANT4 y sont installées.
Le code GEANT4 est utilisé dans de nombreux domaines faisant intervenir les interac-
tions particules/matière, tels que la physique des hautes énergies, les sciences médicales,
l’astrophysique, la radioprotection, etc. En spectrométrie, les simulations Monte-Carlo
sont utilisées pour prédire la réponse d’un spectromètre, (i) soit à la source ou à l’échan-
tillon que l’on cherche à mesurer pour l’étude des rendements de détection (voir par
exemple Sima et Arnold (2009)), (ii) soit à une source parasite pour l’étude des interfé-
rents à la mesure (ou le bruit de fond, voir paragraphe suivant).
L’outil de simulation Monte-Carlo est couramment utilisé, mais il comporte certaines
limitations non négligeables. Ainsi lors de la modélisation Monte-Carlo d’une mesure
nucléaire, les sources d’erreurs courantes sont imputables à :
• la méconnaissance des zones mortes et des parties sensibles des détecteurs ;
• la connaissance imparfaite des matériaux constituant le détecteur (l’utilisation d’un
matériau pur, ou d’un alliage peut changer drastiquement l’absorption des photons
de basse énergie) ;
• la connaissance imparfaite de la composition ou de la géométrie d’un échantillon à
mesurer (composition et forme d’une roche, composition d’un gaz, répartition des
sources émettrices de radioactivité dans l’échantillon) ;
• un biais des générateurs de nombres aléatoires ;
• les approximations des théories physiques considérées par la simulation.
Enfin, lors d’une simulation (telle que celles effectuées pour ce travail de thèse) les fonc-
tions de transfert électroniques des instruments ne sont pas prises en compte.
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Figure 1.3 – Trois histogrammes de mesures d’émissionγ sur un spectromètre HPGe. 1. : mesure
d’un étalon de 137Cs pendant 55000 s. 2. : mesure d’un échantillon faiblement actif
en 137Cs pendant 250000 s. 3. : mesure d’un bruit de fond pendant 260000 s. La zone
ombragée bleue correspond à la région d’intérêt (ROI) du 137Cs. Dans cette ROI :
le comptage est très largement dominé par des événements attribuables au 137Cs (i.e.
C ≈ N) lors de la mesure d’un étalon (histogramme 1), le comptage est attribuable
uniquement à des événements de bruit de fond radioactif (i.e. C = B) lors d’une mesure
de bruit de fond (histogramme 3). Enfin, le comptage est conjointement attribuable
aux événements de bruit de fond et à l’échantillon lors de la mesure d’un échantillon
faiblement actif (histogramme 2).
1.4 Le bruit de fond en mesure de radioactivité
La notion de région d’intérêt (ROI) en spectrométrie est importante. Une ROI est une
plage d’énergie donnée (un segment sur un spectre direct, une surface sur un spectre à 2
dimensions, etc) représentative des émissions d’un radionucléide. La notion de ROI est
illustrée en figure 1.3. Sur cette figure, les spectres issus de trois mesures d’un spectromètre
à bas bruit de fond équipé d’un détecteur HPGe sont présentés. Pour tout type de mesure,
l’analyse d’une mesure commence par le comptage des impulsions relevées par le système
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de détection dans des ROI. Ce comptage (noté C) est la somme de deux composantes :
• le signal attribuable à l’échantillon, appelé comptage net et noté Cnet ;
• le signal attribuable au bruit de fond, noté B.
La mesure sans échantillon, ou avec un échantillon non-actif, d’un spectromètre est
appelée bruit de fond de mesure, ou blanc. Pour un spectromètre donné une telle mesure
permet d’obtenir le comptage B des ROI. L’étude et la compréhension des bruits de fond
de mesure sont fondamentales pour les mesures de traces de radioactivité. En effet, pour
un radionucléide particulier, si le bruit de fond est plus élevé que le niveau de radioacti-
vité détecté par le spectromètre pour ce radionucléide, la présence de ce dernier est alors
masquée.
Afin de quantifier ces notions, différents indicateurs mathématiques ont été définis (cf.
Currie (1995) et norme ISO 11929), parmi lesquels : le seuil de décision et la limite de
détection (notés respectivement SD et LD) dans une ROI donnée. Le paragraphe suivant
s’intéresse au calcul de ces indicateurs.
1.4.1 Quantification du bruit de fond
Le seuil de décision (SD) est défini de façon à ce que le comptage net dans une ROI
soit : (i) inférieur à ce seuil si ce comptage est caractéristique des fluctuations du bruit
de fond ; ou (ii) supérieur à ce seuil si ce comptage est caractéristique d’une activité par-
ticulière. SD est un nombre de coups déterminé a posteriori d’une mesure. La limite de
détection (LD) est un nombre fixé a priori d’une mesure correspondant au comptage net
minimum dans une ROI garantissant la détection d’une activité. Les deux notions sont
très différentes d’un point de vue statistique.
En terme de comptage, la désintégration radioactive est un phénomène aléatoire qui suit
une loi de probabilité binomiale. Cette loi de probabilité répond à la question : "durant un
temps d’observation donné Tacq, quelle est la probabilité P (n) pour que n atomes parmi
les N présents dans un échantillon se soient désintégrés ?". Si on note p la probabilité pour
qu’un atome se désintègre (avec t1/2 sa période radioactive), on a :
p = (1− e− ln(2)Tacq/t1/2) ; (1.1)
et
P (n) = N !
n!(N − n)!p
n(1− p)N−n. (1.2)
Avec l’hypothèse que p << 1, qui est valide lorsque le temps d’observation est court de-
vant la période du radionucléide considéré, la distribution binomiale peut être approximée
par une distribution de Poisson. En spectromètrie on ne connait pas a priori la valeur
de N . Le problème peut être reformulé ainsi : "sur un nombre très grand d’expériences
de mesure observant en moyenne m coups de désintégration du radionucléide X, quelle
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est la probabilité pour que, lors d’un observation d’une durée Tacq, n atomes de X aient
décru ?". L’équation 1.2 devient ainsi :
P (n) = m
n
n! e
−m. (1.3)
où m = pN est ici, par définition d’une distribution de Poisson l’espérance mathématique
et la variance de la distribution des coups {n}.
Enfin, si le nombre moyen de coups est suffisamment grand, ce qui est considéré comme
vrai lorsquem > 30 (cf. Knoll (2010)), la statistique de Poisson peut être très correctement
approximée par une statistique de Gauss, et sa fonction de probabilité suit alors la loi
normale. L’équation 1.3 donnant la probabilité de distribution (continue) des coups {n}
devient alors :
P (n) = 1
m
√
2pi
e−
[n−m]2
2m2 . (1.4)
On remarque qu’à ce stade le rendement de détection du rayonnement n’intervient pas
mathématiquement au niveau de l’équation 1.1. Or s’il doit être pris en compte, c’est
au niveau de l’écriture de cette équation. Telle qu’elle est écrite ci-dessus, cette équation
donne la probabilité pour qu’un atome se soit désintégré. Si on note  le rendement de
détection du rayonnement de l’atome considéré, la probabilité pour qu’il soit détecté
durant le temps de mesure imparti est pde´tecte´ = p, ou encore :
pde´tecte´ = (1− e− ln(2)Tacq/t1/2). (1.5)
Dans le cas d’un radionucléide X ayant une période courte, l’approximation en loi de
Poisson donnant l’équation 1.3 lors d’une mesure longue (vis-à-vis de la période de X) est
très contestable puisque dans ce cas p→ 1. Cependant, on verra par la suite que les rende-
ments de détection des spectromètres étudiés sont faibles. Les rendements de détection en
coïncidence sont encore plus faibles puisque ces mesures nécessitent plusieurs détections
simultanées. Au vu de l’équation 1.5, ces considérations imposent généralement que dans
la plupart des cas rencontrés (même pour les radionucléides ayant des périodes courtes
devant la durée d’acquisition), pde´tecte´ << 1. Cela nous permet d’affirmer que pour les
mesures de radioactivité étudiées, les variables aléatoires de comptage considérées suivent
une statistique de Poisson.
Comme expliqué en introduction de cette partie, le comptage mesuré C dans une ROI
est égal à la somme de deux variables aléatoires : C = Cnet +B, où Cnet est le comptage
net (i.e. le comptage attribuable au radionucléide que l’on cherche à mesurer) et où B est
le nombre de coups attribuable au bruit de fond.
On considère que le taux de comptage du bruit de fond d’une ROI donnée (noté b) est
constant. Ainsi, pour une mesure donnée dont la durée d’acquisition est Tacq, le comptage
issu du bruit de fond B s’écrit B = bTacq. Le taux de comptage de bruit de fond est
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obtenu sur une mesure de bruit de fond suﬃsamment longue, c’est à dire plus longue que
les durées d’acquisition lors des mesures d’échantillons.
Cette approximation est discutable car certains cas de ﬁgure ne vériﬁent pas ce point.
Par exemple, nous verrons par la suite que certains isotopes ﬁls du radon sont radioactifs
et génèrent du bruit de fond. Or le taux de radon varie dans le temps, et ses interférences
aussi.
Figure 1.4 – Représentation des fonctions de distribution du comptage net (PD(X = Cnet)) dans
une ROI donnée, dans le cas où : (i) courbe bleu, aucune radioactivité n’est détectable
dans la ROI (dans ce cas Cnet = 0 et B = 80), et (ii) courbe rouge, une radioactivité
détectable dans la ROI est présente (mais à la limite de détection de risque β, ainsi
Cnet = LD = 10 et B = 80).
Les variables aléatoires C, B et Cnet ont chacune leur propre statistique (et donc leur
propre loi de probabilité). On note σC , σB et σD leurs écarts-types ; C, B et Cnet leurs
espérances mathématiques respectives ; et PD(X = Cnet) la fonction de distribution du
comptage net. On déﬁnit :
• le risque α, associée au seuil de décision (SD), est le risque toléré de "vrais négatifs".
Le seuil de décision est la valeur de Cnet à partir de laquelle il y a α % de chance
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pour que ce comptage ne soit pas causés par l’échantillon. Le seuil de décision
permet d’affirmer si, dans la ROI considérée, une radioactivité supérieure au bruit
de fond est significativement détectée. Mathématiquement, SD est le plus grand
des n vérifiant l’équation 1.6, lorsqu’il n’y a aucune radioactivité à mesurer (i.e.
Cnet = 0, cf. spectre bleu sur la figure 1.4) :
1− α >
n∑
Cnet=−∞
PD(X = Cnet) ; (1.6)
• le risque β, associée à la limite de détection (LD), est le risque toléré de "faux
positifs". Ainsi, la limite de détection est le comptage net minimal dans la ROI
attribuable à un radionucléide sans que celui-ci soit déclaré comme significativement
détecté. LD est la plus petite des espérances mathématiques (i.e. des Cnet) des
distributions de comptages nets vérifiant l’équation 1.7 ci-dessous (cf. spectre rouge
sur la figure 1.4) :
1− β 6
+∞∑
Cnet=SD
PD(X = Cnet) ; (1.7)
En connaissant ces fonctions de distribution on obtient les expressions donnant les va-
leurs de SD et LD selon le cas de figure considéré à partir d’une mesure de bruit de fond.
Cas simple : statistique de Gauss
Dans le cas où C et B suivent une statistique de Gauss, leurs distributions suivent une
loi normale (ce qui est considéré comme acquis lorsque B > 30). Ainsi, par propriété
d’additivité de la loi normale, la variable aléatoire Cnet suit elle aussi une loi normale. Et :
pD(X = Cnet) =
1
σD
√
2pi
e
− (Cnet−Cnet)2
2σ2
D . (1.8)
Où (parce que C et B suivent une statistique de la loi normale) : σ2D = σ2C + σ2B et
Cnet = C −B. De plus, comme ces fonctions de distributions sont issues d’approximation
d’une statistique de Poisson, les écart-types sont égaux aux espérances mathématiques,
et ainsi : σ2B = B, σ2C = Cnet +B et :
σ2D = Cnet + 2B (1.9)
L’inéquation 1.6 donnant SD lorsque Cnet = 0 s’écrit dans ce cas :
1− α =
∫ SD
−∞
pD(X = Cnet)dCnet. (1.10)
Or les coefficients k1−α permettant d’inverser ce genre d’équation dans le cas d’une
distribution de probabilité gaussienne sont tabulés, et ainsi :
Cnet + SD = k1−ασD ; (1.11)
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Et avec l’équation 1.9, dans le cas où Cnet = 0, l’équation 1.11 s’écrit :
SD = k1−α
√
2B ; (1.12)
De même pour le calcul de LD, l’inéquation 1.7 s’écrit :
1− β =
∫ +∞
SD
pD(X = Cnet)dCnet. (1.13)
Et les coefficients k1−β permettant d’inverser cette équation sont tabulés. Ainsi :
Cnet − SD = k1−βσD. (1.14)
Or dans ce cas, Cnet = LD, et avec l’équation 1.9, l’équation ci-dessus s’écrit :
LD − SD = k1−β
√
LD + 2B. (1.15)
ou encore, avec l’équation 1.12 :
LD = k1−α
√
2B + k1−β
√
LD + 2B. (1.16)
En pratique, si les risques α et β sont pris identiques (en notant k1−β = k1−α = k)
l’équation 1.16 a pour solution :
LD = k2 + 2k
√
2B (1.17)
Faible taux de comptage : statistique de Poisson
Le cas de la loi normale ne s’applique que si le comptage mesurés du bruit de fond
est suffisamment élevé (il est généralement acquis qu’il faut avoir B > 30 pour pouvoir
appliquer cette approximation). Le comptages C et de bruits de fonds B obtenus par des
mesures sont dans ce cas deux variables aléatoires de Poisson. Cnet = C − B est alors
une variable aléatoire suivant une loi de Skellam (cf. Skellam (1946)). Par définition d’une
telle loi, L’espérance mathématique de Cnet s’écrit alors (comme pour une loi Normale)
Cnet = C −B, sa variance est σ2D = C +B et sa fonction de distribution s’écrit :
PD(X = Cnet) = e−(C+B)
(
C
B
)Cnet/2
I|Cnet|
(
2
√
C ×B
)
(1.18)
ou encore en remplaçant C par Cnet +B :
PD(X = Cnet) = e−(Cnet+2B)
(
Cnet +B
B
)Cnet/2
I|Cnet|
(
2
√
(Cnet +B)×B
)
(1.19)
où I|Cnet| est la fonction de Bessel modifiée de première espèce dont les valeurs peuvent
être obtenues numériquement et qui, pour |Cnet| entier, s’écrit :
I|Cnet|(x) =
∞∑
i=0
1
i!(|Cnet|+ i)!
(
x
2
)2i+|Cnet|
(1.20)
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En utilisant les équations 1.6 et 1.19 dans le cas où Cnet = 0, SD est le plus grand des
n vérifiant l’inégalité suivante :
n∑
Cnet=−∞
e−2BI|Cnet|(2B) < 1− α ; (1.21)
Enfin, LD est le plus petit des Cnet (entiers) vérifiant :
+∞∑
Cnet=SD
e−(Cnet+2B)
(
Cnet +B
B
)Cnet/2
I|Cnet|
(
2
√
(Cnet +B)×B
)
> 1− β ; (1.22)
ou, sous un autre version (qui peut être plus facile à résoudre que l’inégalité 1.22) :
SD−1∑
Cnet=−∞
e−(Cnet+2B)
(
Cnet +B
B
)Cnet/2
I|Cnet|
(
2
√
(Cnet +B)×B
)
< β ; (1.23)
La résolution des inéquations 1.21 et 1.22 ou 1.23 peut être compliquée. C’est pourquoi
il est préférable de se ramener au cas de la statique de la loi Normale si les conditions
sont vérifiées.
Retour sur quelques hypothèses : utilisation de la statistique bayésienne
Les deux cas présentés ci-dessus considèrent que la statistique de B ou de C dans la
ROI considérée est connue. En toute rigueur, cela signifie qu’un très grand nombre de
mesures de bruit de fond ont été réalisées afin d’obtenir une fonction de distribution repré-
sentative du comptage de bruit de fond mesurés dans la ROI considérée (PB(X = B)). De
même, cela suppose qu’un très grand nombre de mesures d’échantillon ont été effectuées
afin d’obtenir les fonctions de distribution des C (PC(X = C)).
En pratique, SD est calculé à partir d’une seule mesure de bruit de fond. Et LD est
calculé directement à partir de ce bruit de fond. L’utilisation de la statistique bayésienne
prend en compte l’incertitude liée à l’utilisation d’une seule mesure de bruit de fond et
d’une seule mesure d’échantillon pour déterminer C et B. Le détail théorique de l’utili-
sation de la statistique bayésienne pour le calcul de SD est donné dans Vivier et Aupiais
(2007). Cette approche est intéressante car elle permet aussi de prendre en compte le
gain de précision obtenu sur la valeur de B lorsque plusieurs mesures de bruit de fond
sont effectuées. En revanche, l’auteur reconnait que pour des comptages de bruits de fond
supérieurs à 10 coups, les résultats proposés sont très similaires à ceux dérivés de la sta-
tistique gaussienne.
Une synthèse des différentes approches est donnée dans le tableau 1.2. Dans ce travail, il
est considéré qu’une mesure est suffisante pour déterminer la statistique de B et C. Ainsi
dans le cas des très faibles taux de comptage, ces deux variables aléatoires sont considérées
comme suivant une statistique de Poisson et les SD et LD seront obtenus par résolution
des inéquations 1.21 et 1.22 (ou 1.23). En cas de comptage plus élevé (i.e. > 30), une
statistique gaussienne sera appliquée aux variables B et C et les SD et LD seront obtenus
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Statistique du comptage de C et B Seuil de décision
Loi normale k1−α
√
2B
Loi de Poisson Résolution de l’inéquation 1.21
Approche bayésienne k∗
√
2(B + 1)
Tableau 1.2 – Comparaison des différents seuils de détection. L’approche bayésienne est obtenue de
Vivier et Aupiais (2007). Ici, B est normalisé au temps d’acquisition d’une mesure
d’échantillon, et le seuil de décision est donné en comptage (certains le donnent
en taux de comptage). k∗ est obtenu sous l’hypothèse d’une distribution d’une loi
normale.
par calculs des équations 1.12 et 1.17, tel que recommandé par le Traité d’Interdiction
Complète des Essais nucléaires (TICE, cf. CTBTO (1996)).
1.4.2 Composantes environnementales du bruit de fond
Composition du bruit de fond Taux de comptage intégral
correspondant (en s−1)
Radionucléides primordiaux et anthropogéniques 30 à 300
autour du spectromètre
Muons cosmiques 0,3 à 2
Neutrons cosmiques (primaires et secondaires) 0,03 à 0,2
Radionucléides primordiaux et anthropogéniques 0,01 à 0,2
dans le blindage
Radon et ses descendants 0,01 à 0,1
Radionucléides primordiaux et anthropogéniques 0,003 à 0,03
dans le détecteur
Activation du détecteur par les rayons cosmiques 0,0004 à 0,002
Tableau 1.3 – Ordre de grandeur des taux de comptage des composants du bruit de fond de mesure
d’un spectromètre HPGe. Ce spectromètre est installé dans un blindage de 10 cm
de plomb et est équipé d’un cristal de germanium de 1 kg (repris de Povinec et al.
(2008a)).
Le bruit de fond instrumental est généré par une radioactivité dite environnementale.
Celle-ci a différentes composantes, détaillées par la suite. Les composantes principales de
la radioactivité environnementale générant un bruit de fond de mesure sont : 1) la radio-
activité provenant de radionucléides primordiaux et anthropogéniques, 2) la radioactivité
provenant du radon et de ses descendants, et 3) le flux de particules cosmiques. L’effet
relatif en intensité de ces différentes sources de radioactivité environnementale dans le
bruit de fond d’un spectromètre HPGe est donné dans le tableau 1.3.
Les radionucléides primordiaux sont des composants naturels de la croûte terrestre. Ces
radionucléides sont le 40K, les 238,235U, le 232Th et leurs descendants. Ils sont présents dans
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la croûte terrestre depuis la création de la planète et ont donc des périodes extrêmement
longues. Leurs concentrations moyennes sont (cf. Heusser (1995)) : 850 Bq.kg−1 pour le
40K, 44 Bq.kg−1 pour le 232Th et 36 Bq.kg−1 pour le 238U. Le flux total de photons (d’éner-
gie supérieure à 50 keV) émis par le 238U est d’environ 10 photons.cm−2.s−1. On trouve
ces éléments (et leurs descendants) dans les matériaux de construction (tels que le béton,
le bois, la pierre, les résines, etc.).
Les principaux radionucléides anthropogéniques sont les 60Co, 137Cs et 90Sr. Ces deux
derniers ont été dispersés à la surface du globe à la suite d’essais nucléaires ou d’accidents
nucléaires majeurs, tels que Tchernobyl ou Fukushima. Des traces de ces radionucléides
sont mesurables dans de nombreux matériaux. Le 60Co est quant à lui un contaminant
radioactif bien connu de l’acier. Les aciers ayant été manufacturés au début de l’ère in-
dustrielle en sont dépourvus, mais les aciers récents peuvent avoir été contaminés durant
leur production ou leur recyclage. Cela peut être imputé à la perte et la dissémination
de sources (principalement industrielles) dans les aciéries et à l’usure d’instruments de
radiographie dans les hauts fourneaux. Afin de diminuer les interférences de ces radio-
nucléides naturels ou anthropogéniques, il est important de tester et de mesurer chacun
des composants constituant un spectromètre : structure entourant le matériau sensible
de détection (cristal ou plastique scintillant), électronique de mise en forme du signal et
éléments d’environnement proche (comme un éventuel support d’échantillon).
La radioactivité provenant du radon et de ses descendants est particulièrement impor-
tante et complexe. Le radon est un gaz rare, issu de la désintégration de l’uranium et
du thorium. Il est créé dans les roches, la terre ou les matériaux de construction, et il
diffuse très facilement à travers les milieux. Sans précautions particulières, il est courant
de mesurer dans les souterrains une radioactivité moyenne en 222Rn de l’ordre de quelques
milliers de Bq.m−3 (cf. Heusser (1995)). Parmi les descendants des 235U, 238U et 232Th,
on trouve respectivement : le 219Rn (période : 3,96 s), le 222Rn (période : 3,82 jours) et le
220Rn (période : 55,8 s). Ces données nucléaires sont tirées de la table des radionucléides
(cf. Bé et al. (2008)).
La période du 219Rn est courte, ce qui l’empêche de diffuser depuis son point de pro-
duction jusqu’au spectromètre de mesure. C’est pourquoi son influence est négligeable.
De même, la concentration du 220Rn dans l’air ne représente que quelques pourcents de
celle du 222Rn. Au final, c’est le 222Rn et ses descendants qui génèrent la part dominante
du bruit de fond.
Les descendants du radon sont généralement chargés positivement et ont tendance à
adhérer aux plastiques et aux verres par effet électrostatique (voir par exemple l’étude
menée par Turunen et al. (2011)).
Les principales émissions (α, électron et photon) du 222Rn et de ses descendants sont
données dans le tableau 1.4. Ces émissions sont très variées aussi bien en ce qui concerne le
type de particules émises que la plage d’énergie qu’elles couvrent. La radioactivité prove-
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222Rn et ses Émissions principales
descendants α électrons (β et CE) photons (γ et X)
222Rn
(3,8 jours)
[5489 keV ;
99,92 %] Aucune Négligeable (< 0,1 %)
218Po
(3,1 min)
[6002 keV ;
99,98 %] Négligeable (< 0,1 %) Négligeable (< 0,1 %)
β− γ
[351,9 keV ; 36,6 %]
[667 keV ; 46,5 %] [295,2 keV ; 18,4 %]
[724 keV ; 41,1 %] [242,0 keV ; 7,3 %]
[1019 keV ; 9,2 %] [786,0 keV ; 1,1 %]
214Pb [53,2 keV ; 1,1 %]
(26,9 min) aucune L-CE
[36,8-39,8 keV ;
10,4 %] X-L [9,4-16,4 keV ; 12,4 %]
K-CE
[261,4 keV ; 9,3 %]
K-X
[77,1 keV ; 10,5 %]
[204,7 keV ; 7,2 %] [74,8 keV ; 6,3 %]
[151,5 keV ; 5,3 %] [86,8/87,3/87,9 keV ; 3,6 %]
[89,7/90,1/90,4 keV ; 1,1 %]
Négligeable
(< 0,1 %)
β−
[3270 keV ; 19,7 %]
γ
[609,3 keV ; 45,5 %]
214Bi [1540 keV ; 17,5 %] [1764,5 keV ; 15,3 %]
(19,8 min) [1506 keV ; 17,1 %] [1120,3 keV ; 14,9 %]
[1238,1 keV ; 5,8 %]
214Po
(162,3 µs)
[7687 keV ;
99,99 %] Aucune Négligeable (< 0,1 %)
210Pb
Négligeable β
− [17,0 keV ; 80,2 %] γ [46,5 keV ; 4,3 %]
(22,2 ans) [63,5 keV ; 19,8 %]
L-CE
[30,2-33,1 keV ;
58 %] X-L [9,4-15,7 keV ; 22 %]
210Bi
(5,0 jours)
Négligeable
(< 10-4 %) β− [1162,1 keV ; 100 %] Négligeable (< 10 -4 %)
210Po
(138,4 jours)
[5304 keV ;
99,999 %] Négligeable (< 10 -3 %) Négligeable (< 10 -3 %)
Tableau 1.4 – Principales émissions α, électrons ou photons du 222Rn et de ses descendants (les des-
cendants des branches minoritaires sont négligés). Chacune des émissions est donnée
avec son énergie et sa probabilité d’émission. L’énergie des émissions β correspond à
l’énergie maximale du spectre d’émission β du radionucléide considéré. Les émissions
dont les probabilités sont faibles (inférieures à 0,1 %) ont été négligées. Dans le cadre
d’émissions multiples (plusieurs γ , β−, X, etc), seules les émissions principales ou
ayant un intérêt particulier ont été relevées. Les données nucléaires présentées ici sont
tirées de la Table de Radionucléide (cf. Chisté et al. (2014)).
nant du radon interfère donc avec la plupart des instruments de mesure de la radioactivité.
L’interaction d’un flux primaire de particules cosmiques avec les atomes (O, N, Ar,
Ne, Kr et Xe) des hautes couches de l’atmosphère génère, après plusieurs cascades d’in-
teractions, un flux de particules : le flux secondaire de particules cosmiques. Ce flux est
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Elément Fraction (en %) Débit de fluence (en cm−2.s−1)
Muons 63,0 1,90.10−2
Neutrons 21,3 6,43.10−3
Électrons 15,3 4,56.10−3
Protons 5,77.10−1 1,74.10−4
Pions 4,44.10−2 1,34.10−5
Tableau 1.5 – Composition et flux moyen du rayonnement cosmique secondaire au niveau de la mer
(Heusser (1995)).
la dernière composante majoritaire de la radioactivité environnementale pouvant inter-
férer avec une mesure de radioactivité. Principalement constitué de muons, neutrons,
électrons, protons, et pions, la composition et l’intensité de ce flux varient en fonction
des coordonnées géographiques du point d’observation, de la température, de la pression
atmosphérique et de l’activité solaire. Sa composition moyenne au niveau de la mer est
donnée dans le tableau 1.5.
Parmi les particules composant ce flux, les électrons, protons et pions sont une compo-
sante minoritaire (au niveau de la mer) et sont absorbés par les premiers centimètres de
matière solide qu’ils traversent (toit du laboratoire, murs, etc..). Leur influence est donc
négligée. En revanche, parce que les muons ont une masse plus importante (environ 207
fois celle de l’électron) et les neutrons sont insensibles à l’interaction électromagnétique,
ces deux composantes du flux cosmique sont très pénétrantes. L’intensité du flux de ces
particules diminue faiblement avec l’épaisseur de matière traversée, comme le montre la
figure 1.5. L’influence de ces particules sur les mesures de radioactivité est double : (i)
les neutrons et muons d’origine cosmique peuvent interagir directement avec le détec-
teur, (ii) mais ils peuvent aussi interagir avec l’environnement du détecteur (structure,
blindage), ce sont alors les sous-produits de ces interactions qui interfèrent avec la mesure.
Le muon (communément noté µ) est un lepton, une particule élémentaire de spin 1/2,
de masse égale à 105,658 MeV/c2. Le muon est instable, et a une période de 2,197.10−6 s,
selon Cottinghamhe et Greenwood (2010). Les muons sont créés dans la haute atmosphère
(à une altitude moyenne de 15 km) par la décroissance des mésons K et pi, produits de
l’interaction du rayonnement cosmique primaire avec les atomes N et O (Charalambus
(1971)). Ils ont une durée de vie suffisante (effet relativiste) pour être détectés à la surface
de la terre. Les muons d’origine cosmique sont très énergétiques, leur spectre s’étend de
quelques dizaines de MeV à quelques centaines de GeV. Plusieurs études ont été effectuées
pour déterminer le flux de muons sur Terre. Parmi celles-ci, on retiendra les suivantes
Allkofer et al. (1971), Tsuji et al. (1998) et Motoki et al. (2003). La répartition angulaire
du flux de muons (en fonction de l’angle au zénith θ est notée (cf. Allkofer et Greider
(1984)) :
j(p,θ) = j(p,0) cosn(p) θ, (1.24)
où p est le moment dynamique du flux de muon considéré, et n(p) varie entre 1,8 et 2,2
en fonction de p.
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Figure 1.5 – Débit de ﬂuence en fonction de la profondeur des ﬂux : secondaire de muons cosmiques,
secondaire et tertiaire de neutrons cosmiques, et de neutrons provenant des ﬁssions
spontanées naturelles ou produit par réaction (α,n) (ﬁgure tirée de Heusser (1995)).
Les principaux processus physiques qui régissent son interaction avec la matière sont
(Povinec et al. (2008a), Povinec et al. (2008b) et Lohmann et al. (1985)) : l’ionisation
directe (comprenant la production d’électron δ), la création de paires, le rayonnement
de freinage (bremsstrahlung), la diﬀusion multiple et la capture de muons. Aux énergies
considérées, le processus dominant l’interaction des muons cosmiques avec la matière est
l’ionisation directe. Lors du passage d’un muon à proximité d’un atome, celui-ci arrache
des électrons au cortège électronique de cet atome. Le spectre énergétique de ces électrons
est très large. De plus, ces derniers peuvent être suﬃsamment énergétiques pour, à leur
tour, ioniser les atomes environnants. On parle alors d’électrons δ.
Dans l’article de Vojtyla (1995), l’auteur a étudié par simulation Monte-Carlo sous
GEANT 3.15, l’interaction des muons cosmiques avec un détecteur au germanium et son
blindage. Il montre que la traversée du cristal de germanium par un muon cosmique
conduit à un dépôt énergétique par ionisation directe d’une dizaine de MeV dans le cris-
tal, l’énergie déposée étant directement proportionnelle à la longueur de cristal traversé.
La spectrométrie d’émission γ s’intéresse à la mesure de photons d’énergie entre 10 keV
et 3 MeV. Ainsi, le dépôt d’énergie par ionisation directe des muons cosmiques n’est pas
gênante pour ces mesures. L’interaction des muons avec le blindage du détecteur sera
détaillée dans la section suivante.
Le neutron est un baryon, prédit par E. Rutherford en 1920 et découvert par J. Chad-
wick en 1932. Il est communément noté n. Avec le proton, ce sont les deux nucléons dont
les combinaisons permettent de décrire l’ensemble des noyaux. Le neutron a une masse de
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939,5654 MeV/c2 et est de charge électrique nulle, ce qui le rend insensible à l’interaction
électromagnétique. Le neutron n’interagit qu’avec les noyaux atomiques. Un neutron est
capable de traverser plusieurs centimètres de matière sans interagir. Il est commun de di-
viser les neutrons en deux catégories : les neutrons rapides (d’énergie cinétique supérieure
à 0,5 eV), et les neutrons lents (d’énergie cinétique inférieure à 0,5 eV). Cette limite à 0,5
eV est fixée arbitrairement (Knoll (2010)).
Les neutrons lents interagissent selon trois mécanismes, la diffusion élastique ou la
capture radiative et la fission. Lors d’une diffusion élastique, un neutron rebondit sur un
atome en changeant de direction et en cédant une faible fraction de son énergie à l’atome
cible. Lors d’une capture radiative, le neutron est "absorbé" par un noyau donné. Afin
de retrouver un équilibre, le noyau cible réémet ensuite une ou plusieurs particules. Les
réactions nucléaires suivantes peuvent avoir lieu :
n+ AZX → A+1Z X∗. (1.25)
n+ AZX → A−1Z X∗ + n′ + n′′. (1.26)
n+ AZX → A−3Z−2X∗ + α. (1.27)
n+ AZX → AZ−1X∗ + p. (1.28)
n+ AZX → A+1Z X∗ → FF ∗1 + FF ∗2 + ... (1.29)
où X est le noyau cible, et où FF1 et FF2 sont les deux fragments de fission. La notation
∗ indique que le noyau considéré est dans un état excité. Cette énergie supplémentaire est
généralement restituée par l’émission spontanée de photon γ, mais d’autres mécanismes
tels qu’une conversion interne peuvent également avoir lieu.
Dans le cas de neutrons rapides, les deux phénomènes dominants sont la diffusion élas-
tique et la diffusion inélastique. Lors d’une diffusion élastique, le neutron rapide possède
une énergie suffisante pour pouvoir en transmettre une fraction non négligeable au noyau
cible. On parle alors de noyau de recul. La diffusion inélastique est un phénomène pré-
dominant pour les neutrons d’énergie élevée. Lors d’une diffusion inélastique, un neutron
transmet suffisamment d’énergie à un noyau cible pour que celui-ci soit dans un état "ex-
cité". Le noyau peut aussi avoir récupéré une partie de cette énergie de façon cinétique,
alors, comme pour une diffusion élastique, on est en présence d’un noyau de recul. Les
équations décrivant ces deux phénomènes sont :
n+ AZX → AZX + n. (1.30)
n+ AZX → AZX∗ + n. (1.31)
Dans les deux cas (lents ou rapides), l’interaction des neutrons avec un détecteur est
caractéristique de celui-ci. Consécutivement au passage (et parfois à l’absorption) d’un
neutron, les noyaux constituants un détecteur peuvent réémettre de l’énergie instantané-
ment (dans le cas de la diffusion élastique), ou de façon différée (dans le cas de la capture
radiative ou de la diffusion inélastique). Un noyau de recul va, en rejoignant sa position
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initiale dans le réseau cristallin, libérer sous forme d’électron entre 0 et 40 keV d’énergie
dans la matière. Un noyau activé (suite à une capture radiative), ou excité (suite à une
diffusion inélastique), va émettre des particules selon son schéma de décroissance propre.
Energie (keV) Noyau émetteur Période
23,4 71mGe 20,4 ms
53,4 73mGe 499 ms
66,7 73mGe 499 ms
68,7 73*Ge négligeable
139,7 75mGe 47,7 s
159,7 77mGe 52,9 s
175 71mGe 20,4 ms
176,2 70*Ge négligeable
198,3 71mGe 20,4 ms
545,5 76*Ge négligeable
562,9 76*Ge négligeable
569,7 76*Ge négligeable
595,8 74*Ge négligeable
591,1 76*Ge négligeable
608,4 74*Ge négligeable
630 72*Ge négligeable
693 72*Ge négligeable
834,1 72*Ge négligeable
867,9 74*Ge négligeable
1039,5 70*Ge négligeable
1063,6 74*Ge négligeable
Tableau 1.6 – Pics principaux d’activation ou d’excitation des isotopes du germanium (Siiskonen
et Toivonen (2005) et Bossew (2005)). Les valeurs des périodes sont tirées de Gil-
more (2008). Les indices à coté du nombre de nucléon de chacun des radionucléide
correspondent à : m, un état métastable ; et * un état excité.
Dans le cas d’un spectromètre HPGe, la composition isotopique naturelle d’un cristal
de germanium est (cf. Gilmore (2008)) : 74Ge à 36,5 %, de 72Ge à 27,4 %, de 70Ge à 20,5 %
et de 76,73Ge à 7,8 % (chacun). Les différentes émissions γ des isotopes métastables ou
excités du germanium sont données dans le tableau 1.6. Pour ces isotopes, la période
d’un état excité est très courte (inférieure à la nanoseconde), en revanche celle d’un état
métastable peut être plus longue (jusqu’à quelques dizaines de secondes pour les états
75mGe et 77mGe, cf. tableau 1.6). Ainsi, parce que l’émission d’un photon par un isotope
excité est quasi-instantanée, ce photon peut être détecté en même temps qu’un photon
émis lorsque le noyau revient à sa position initiale. Ceci expliquant pourquoi les pics d’un
isotope activé du germanium ont une forme triangulaire particulière, comme étudié par
Siiskonen et Toivonen (2005).
Bien qu’ayant des périodes courtes devant une durée d’acquisition, ces activations neu-
troniques sont créées en continu dans le cristal de germanium. Ceci leur procurent une
pseudo-période radioactive infinie. Ainsi sans précautions particulières l’ensemble des pics
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listés dans le tableau 1.6 peut être observé dans le bruit de fond d’un détecteur au ger-
manium, leur intensité est proportionnelle au flux cosmique au niveau du laboratoire.
1.4.3 Blindage
Afin de diminuer l’interaction entre les différentes sources de radioactivité environne-
mentale (citées dans la section 1.4.2) et un détecteur, différentes techniques de réduction
du bruit de fond sont utilisées. On parle de blindage passif lorsqu’un matériau est utilisé
pour diminuer le flux de particules interférentes atteignant un détecteur, et de blindage
actif lorsqu’une technique de mesure particulière est mise en œuvre pour empêcher la
mesure par le détecteur de possibles particules interférentes. Ces deux types de blindages
sont présentés dans cette partie.
Le blindage passif
Comme le montre le tableau 1.3 la part dominante du bruit de fond d’un détecteur est
imputable aux particules émises par les radionucléides primordiaux ou anthropogéniques.
Ainsi le blindage a pour objectif premier de diminuer ce flux de particules atteignant le
détecteur.
Afin de favoriser l’absorption des photons γ émis par les radionucléides primordiaux ou
anthropogéniques, il est commun d’entourer les détecteurs d’une couche de matériau de
numéro atomique (Z) élevé. Les principaux matériaux utilisés sont donnés dans le tableau
1.7. Exceptés quelques cas particuliers comme pour Horne et al. (2013), le plomb est géné-
ralement utilisé comme matériau principal de blindage passif. Il possède l’avantage d’être
peu cher, d’être très pur, et d’absorber très efficacement les photons (10 cm de plomb
absorbent 99,97 % d’un flux de photons de 1 MeV). En revanche, l’utilisation de plomb
dans le blindage d’un spectromètre comporte deux inconvénients majeurs : les photons de
fluorescence X du plomb génèrent un bruit de fond à basse énergie (les photons K-X ont
une énergie comprise entre 74,8 et 90,4 keV), et le plomb a une teneur naturelle en 210Pb
non négligeable (en moyenne 2500 Bq(210Pb)/kg cf. Heusser (1995)).
Les particules émises lors de la désintégration du 210Pb et de ses descendants sont
données dans le tableau 1.4. Il émet des photons γ de 46,5 keV qui sont fortement auto-
atténués dans le plomb (la traversée de 0,6 mm de plomb atténue 99,9 % d’un flux de
photons de 46,5 keV). Ainsi, ce sont uniquement les atomes de 210Pb présents en surface
d’un volume de plomb qui émettent des photons capables de sortir de ce volume. La
radioactivité du 210Pb n’est donc que faiblement gênante. En revanche, celle de son radio-
nucléide fils, le 210Bi, est plus problématique. Le 210Bi émet des électrons de forte énergie
(jusqu’à 1162,1 keV) par décroissance β−. Ces électrons émettent à leur tour un spectre
continu de photons (d’énergie suffisante pour ne pas être auto-atténué) par rayonnement
de freinage dans le plomb. Ce sont ces photons qui vont interagir avec le spectromètre au
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germanium, comme étudié par Vojtyla (1996b).
Matériaux Z
Masse
atomique Contaminant
Radioactivité
typique Particularité
Al 13 26,98
Peut être préparé
bas-bruit
Fe 26 55,85 60Co et 137Cs
Jusqu’à moins d’un
mBq/kg pour du fer
ancien
Peu cher, mais
contamination gênante
Cu 29 63,55
Peut être diminuée
par un traitement
électrolytique
Cher et assez sensible
à la production
cosmognéique de
radionucléides
Sn 50 118,71
Peu commun,
(Sokolov, Starostin et
al. 2012)
Hg 80 200,59
À l’état liquide dans
les conditions
normales de
température et de
pression
Pb 82 207,19 210 Pb Jusqu’à < 0,3 Bq/kg
Matériau le plus
couramment utilisé
Tableau 1.7 – Principaux matériaux utilisés pour l’absorption des photons lors de la mise en place
d’un blindage passif. Les matériaux de faible masse atomique sont surtout utilisés
pour l’absorption des photons X (dans le cas d’un blindage multi-couches). Les masses
atomiques sont données en unité de masse des atomes unifiée.
Afin de s’affranchir des photons K-X du plomb, un blindage multicouche à numéro
atomique décroissant peut être utilisé. Cela consiste à placer en aval du plomb une ou
plusieurs fines couches de matériau dont les numéros atomiques sont de plus en plus bas.
Ceux-ci vont permettre d’absorber les photons K-X de la couche précédente, en ayant
eux-mêmes des photons K-X d’énergie plus faible.
Afin de s’affranchir de la présence de 210Pb dans le plomb, il est nécessaire d’utili-
ser du plomb ancien. En effet, le plomb est utilisé depuis longtemps par l’Homme et sa
période radioactive est de 22,23 ans. Ainsi le plomb utilisé par le passé (tel que dans
les toitures anciennes, pour le lestage des navires ou dans les canalisations) a perdu par
décroissance sa radioactivité intrinsèque. Dans l’industrie, le plomb peut être certifié en
fonction de sa teneur en Bq(210Pb)/kg de plomb. Une étude de bruit de fond induit par
la radioactivité intrinsèque du plomb (210Pb et 210Bi) est résumée dans Vojtyla (1996b).
L’auteur en conclut que l’utilisation d’une épaisseur de plomb de très haute pureté de 18
mm entre du plomb étalon et un détecteur réduit d’un facteur 100 l’influence de cette
radioactivité dans le bruit de fond de ce détecteur. L’utilisation de 30 mm de plomb de
très haute pureté la réduit à un facteur négligeable (10−3 j−1/keV sur la plage 0-1161 keV).
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En revanche, l’utilisation de matériaux lourds pour protéger un détecteur du rayon-
nement issu des radionucléides naturels ou anthropogéniques dispersés à proximité de
celui-ci souffre d’un problème majeur : l’interaction des muons avec ces matériaux lourds
entraine des cascades d’interactions qui génèrent un nouveau flux de particules (dit flux
tertiaire). Ce flux est en particulier composé de photons et de neutrons. Par la suite, les
générations de photons et de neutrons résultant du passage de muons dans le blindage
d’un spectromètre seront respectivement étudiées.
Figure 1.6 – Simulations Monte-Carlo du bruit de fond induit par les muons cosmiques dans un
détecteur au germanium en fonction de la composition de son blindage. Les épaisseurs
de chacun des blindages sont normalisées à une épaisseur de 15 cm de plomb. Ces
épaisseurs sont donc de 63,1 cm, 37,8 cm, 21,6 cm, 19 cm, 23,3 cm et 15 cm pour
des blindages constitués respectivement de Al, Ti, Fe, Cu, Sn et Pb. L’encart en haut
à droite de la figure donne la valeur maximale de chacun des continua en fonction du
numéro atomique des matériaux composant les blindages. Cette figure est extraite de
Vojtyla (1996b).
Par simulation Monte-Carlo, Vojtyla a mené plusieurs études (Vojtyla (1995) ; Vojtyla
(1996a) et Vojtyla et Povinec (2000)) sur l’interaction des muons cosmiques avec le blin-
dage et le détecteur au germanium, sans prendre en compte les neutrons. Il a en premier
lieu montré que le bruit de fond à basse énergie est composé à 81 % par les photons issus
du rayonnement de freinage des électrons δ produits lors du passage de muons cosmiques
dans le blindage. Il s’est aussi intéressé aux variations de ce bruit de fond cosmique dans
un spectromètre au germanium en fonction des différentes configurations de blindage en-
visagées, comme illustré dans la figure 1.6. Enfin, l’auteur a étudié les bruits de fond
obtenus par simulations de détecteurs au germanium placés dans des blindages de géomé-
tries variables : blindage circulaire ou rectangulaire ; blindage avec une unique couche de
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plomb ou avec plusieurs couches (dit multicouches) en alternant des couches de plomb, de
cuivre, d’étain et de cadmium ; et spectromètre placé en surface ou à 20 mètres équivalents
eau (ou m.w.e.). On retiendra des simulations de P. Vojtyla que :
• Les blindages multicouches, n’ont d’intérêt que si les raies X du plomb sont gê-
nantes. En eﬀet, même s’ils permettent de supprimer ces raies, ces blindages ont
pour conséquence d’augmenter le comptage intégral dans la zone de 0 à 500 keV.
• Un blindage de seulement 15 cm de plomb permet le comptage intégral le plus faible.
• Entre un spectromètre de surface et un spectromètre situé à 20 m.w.e. de profondeur,
le bruit de fond intégral simulé est de 3 à 3,2 fois plus faible.
• Il n’y a pas de diﬀérence signiﬁcative entre un blindage circulaire et un blindage
rectangulaire.
Figure 1.7 – Simulation sous GEANT4 des rendements de production de neutrons tertiaire (en
neutrons/muon/(g/cm2)) suite à la traversée d’un ﬂux de muons de 280 GeV pour
diﬀérents matériaux. Les rendements de chacun des mécanismes (réaction photonu-
cléaire, spallation neutronique, spallation pionique, spallation muonique et spallation
protonique) sont détaillés. Sur cette ﬁgure, chacune des particules à l’origine des ré-
actions présentées (γ, n, π et p) ont été produites suite au passage d’un muon. Cette
ﬁgure est extraite de Araujo et al. (2005).
La génération de neutrons (dits tertiaires) suite au passage des muons dans le blindage
d’un détecteur a été étudiée aussi bien expérimentalement (Chazal et al. (2002)) que par
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simulation (Wang et al. (2001), Kudryavtsev et al. (2003), Araujo et al. (2005), Kudryavt-
sev et al. (2008) et Lindote et al. (2009)). Ces différentes études démontrent que différents
mécanismes nucléaires sont responsables de cette génération de neutrons. Ainsi, lors de
leur passage à travers la matière les muons induisent la création de neutrons :
• soit par collision nucléaire directe (interaction directe muon/noyau) ;
• soit par collision nucléaire secondaire (interaction indirecte nucléon ou pion/noyau,
lorsque ces nucléons ou pions sont créés initialement par un muon) ;
• ou encore par réaction photonucléaire (interaction indirecte photon/noyau). Où dans
ce cas, les photons sont générés par rayonnement de freinage des électrons δ, eux-
mêmes produits par ionisation lors du passage des muons.
Comme l’illustrent les figures 1.7 et 1.8, le rendement de production de neutrons de ces
mécanismes nucléaires et leur part dans le rendement global de production de neutrons
varient avec le matériau traversé et l’énergie du muon incident. Néanmoins, on retiendra
que quel que soit le matériau traversé et l’énergie du muon incident, la réaction photonu-
cléaire est le mécanisme principal générant des neutrons dans la matière.
Enfin, ces études montrent aussi que plus le matériau traversé par le flux de muons
est dense, plus le taux de production de neutrons est élevé. En particulier, l’importance
de la génération de neutrons consécutive à la traversée de muons à travers le plomb est
illustrée en figure 1.7. L’utilisation d’une couche de polyéthylène boré (PE/B) pour le
ralentissement et l’absorption des neutrons est couramment mise en œuvre (cf. Schwaiger
et al. (2002)). L’absorption des neutrons par le bore est traduite par la réaction nucléaire :
10B + n→ α + 7Li∗. (1.32)
Mais cette réaction entraine la génération de photons γ de 477 keV par le 7Li∗.
Au final il faut retenir que pour la conception d’un blindage passif d’un spectromètre
bas-bruit de fond, les compromis suivants sont à prendre en compte :
• le plomb permet l’absorption des rayonnements de photons issus de la radioactivité
environnementale mais peut lui aussi perturber la mesure du fait : (i) de sa radioac-
tivité intrinsèque et (ii) de son émission de neutrons et de photons consécutivement
au passage de muons cosmiques secondaires.
• le polyéthylène boré (PE/B) permet l’absorption efficace des neutrons, mais celle-ci
entraine l’émission de photons γ à 477 keV. Le PE/B peut également être contaminé
par des traces de radionucléides naturels.
• le cuivre peut être traité pour réduire très fortement sa radioactivité intrinsèque. Il
peut être utilisé comme épaisseur de blindage interne pour absorber les photons de
fluorescence X du plomb. Mais il est très sensible à l’activation neutronique.
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Figure 1.8 – Simulation sous GEANT4 de la contribution relatives de différents mécanismes de pro-
duction de neutrons suite à la traversée par un flux de muons de 10 à 1000 GeV
d’un plastique scintillant organique (ici C10N20). Plusieurs mécanismes sont considé-
rés, parmi lesquels : la réaction photonucléaire, la spallation neutronique, la spallation
pionique, la spallation muonique, la spallation protonique et l’absorption de pion. La
catégorie "autres" mécanismes, regroupe des mécanismes de moindre importance (tels
que des réactions de spallation impliquant des fragments de fissions ou certains ha-
drons). Cette figure est extraite de Araujo et al. (2005).
Le blindage actif
Afin de s’affranchir du signal généré lors de l’interaction d’un muon avec le cristal d’un
détecteur HPGe ou son blindage, un système de véto cosmique peut être installé. Ceci
consiste à installer autour du blindage un ensemble de plaques scintillantes. Lors du dé-
pôt d’une énergie caractéristique d’un muon dans l’une de ces plaques, l’acquisition du
signal dans le détecteur HPGe est inhibée pendant un court laps de temps (entre 1 et
quelques centaines de µs selon les systèmes). Les plaques scintillantes fonctionnent en
anti-coïncidence avec le détecteur HPGe. Ce type de système est largement répandu dans
la communauté scientifique, comme décrit par : Heusser (1993), Pointurier et al. (1996),
Schroettner et al. (2004), Povinec et al. (2004), Ferreux et al. (2009), Thomas et al. (2013),
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Burnett et Davies (2014) et Khan et al. (2014).
L’étude par simulation Monte-Carlo de l’eﬃcacité d’un véto cosmique est synthétisée
dans Vojtyla et al. (1994). Le véto cosmique considéré dans cette étude est constitué d’une
unique plaque (un compteur proportionnel) placée au-dessus du blindage d’un détecteur
HPGe. Ce véto permet la réduction d’un facteur 2,2 du bruit de fond intégral, alors que
par simulation Monte-Carlo, les auteurs l’estiment à un facteur 4,2. Selon eux, cette diﬀé-
rence est due à : (i) la teneur en 210Pb du plomb qui n’est pas simulée, (ii) un rendement
de détection des muons non optimal par le compteur proportionnel, et (iii) l’absence de
prise en compte des neutrons.
Enﬁn, une autre technique de blindage a été mise au point et est couramment mise
en œuvre (Heusser (1995)), à savoir l’injection de gaz exempt de radioactivité résiduelle
dans la chambre de mesure. Cette injection impose une surpression qui chasse le radon
de la chambre de mesure. Le gaz le plus couramment utilisé est de l’azote. En chassant le
radon, le bruit de fond généré par ses descendants est fortement diminué.
Le fond Compton : un bruit de fond supplémentaire des détecteurs HPGe
Figure 1.9 – Schéma des mécanismes d’interaction des photons (de 1 keV à 100 MeV) avec la
matière. a. : eﬀet photoélectrique, b. : eﬀet Compton, c. : création de paires.
Sur la gamme de 1 keV à 100 MeV, un photon interagit avec la matière selon trois
mécanismes : (i) l’eﬀet photoélectrique, (ii) l’eﬀet Compton et (iii) la création de paires.
Ces mécanismes sont schématisés en ﬁgure 1.9.
Pour ces trois mécanismes, les coeﬃcients d’atténuation linéaires des photons du ger-
manium sont donnés en 1.10. Sur cette ﬁgure, on remarque qu’au-dessus de 150 keV,
l’absorption par eﬀet Compton est plus probable que par eﬀet photoélectrique. À 1 MeV,
l’absorption directe par eﬀet photoélectrique est négligeable. Or, lors d’un eﬀet Compton,
l’énergie du photon incident est partagée entre un photon Compton diﬀusé et un électron.
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Figure 1.10 – Coeﬃcient d’atténuation linéaire du germanium (normalisé par la densité du matériau)
en fonction de l’énergie du photon incident, d’après Hubbell et Seltzer (2004).
Si ce photon Compton n’est pas réabsorbé dans le germanium, alors seule une partie de
l’énergie du photon incident aura été déposée. Cette répartition partielle de l’énergie du
photon incident créé un continuum d’événements dans un spectre d’acquisition avec un
détecteur HPGe, comme l’illustre la ﬁgure 1.11. Ce continuum d’événements est appelé
le fond Compton.
L’eﬀet du fond Compton est plus marqué avec les détecteurs HPGe qu’avec d’autres
détecteurs (tels que les détecteurs NaI(Tl) ou CsI(Tl)) car le numéro atomique du ger-
manium est plus faible que celles des autres matériaux pouvant être utilisés pour détecter
les photons.
Ce fond Compton est très gênant en spectromètrie d’émission γ environnementale pour
la mesure des traces. En eﬀet, il suﬃt que l’échantillon à mesurer contienne une activité
non négligeable d’un radionucléide émettant des photons γ à haute énergie pour que le
fond Compton de ce dernier cache la présence d’autres radionucléides potentiellement
présents à très bas niveau. Ceci peut être souvent le cas lors de mesure d’échantillons
environnementaux. Comme lors de la mesure d’échantillon d’un ﬁltre frais de prélèvement
des particules atmosphériques radioactives (contenant une forte activité de descendants
du radon) ou lors de la mesure d’échantillon de sols ou de sédiments (contenant une quan-
tité signiﬁcative de 40K). Aﬁn de s’aﬀranchir de cela, un blindage actif spéciﬁque peut
être installé : le véto Compton. Ce type de système est couramment utilisé. On retiendra
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Figure 1.11 – Schéma illustrant le "fond Compton" : spectre résultant du dépôt d’énergie d’une
source mono-énergétique de photon à Eγ (ici Eγ > 1022 keV). Ainsi, un pic de haute
énergie augmente la ligne de base du spectromètre à plus basse énergie. Ce schéma
est tiré de Aberlizov (2008).
les systèmes récemment mis en œuvre suivant de Warren et Runkle (2012) ou McNamara
et al. (2012).
Le système de véto Compton consiste à placer un détecteur supplémentaire (généra-
lement un détecteur à scintillation inorganique) autour du cristal d’un détecteur HPGe,
fonctionnant en anti-coïncidence avec celui-ci. Tout photon s’échappant du cristal de ger-
manium et détecté par le véto Compton va inhiber pendant un court laps de temps
l’acquisition dans le détecteur HPGe. Afin d’être le plus efficace possible, un tel système
doit être placé au plus proche des cristaux de germanium des détecteurs HPGe. Or, les
tubes photo-multiplicateurs équipant les détecteurs à scintillation ont un bruit de fond
radioactif non-négligeable (cf. Heusser (1995)). Le système de véto-Compton augmente
donc significativement le bruit de fond du détecteurs HPGe qu’il entoure.
Au final, l’utilisation d’un système de véto-Compton permet donc de réduire efficace-
ment le fond Compton d’une mesure d’un échantillon actif mais augmente le bruit de
fond d’une mesure d’un échantillon faiblement actif. De plus, il entraine une forte chute
du rendement pour la mesure des éléments émettant des photons en cascades. L’utilisation
d’un véto-Compton n’est donc pas généralement justifiée et s’applique au cas par cas.
1.5 Mesures de radioactivité dans l’environnement
La mesure de la radioactivité dans l’environnement s’intéresse à la quantification de
radionucléides dans une matrice donnée : biologique, géologique, etc. Les radionucléides
qui peuvent être mesurés sont variés. Une mesure de radioactivité environnementale a
des applications multiples car elle peut apporter de nombreuses informations : contami-
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nation anthropogénique d’un cours d’eau, datation d’un fossile, origine d’une météorite,
composition d’une roche, origine géographique d’un oxyde, activité résiduelle d’un déchet
nucléaire, etc. Ces mesures de radioactivité dans l’environnement sont donc applicables
dans les domaines de l’exploration géologique, la traçabilité des minerais, la surveillance
des rejets de l’industrie nucléaire, la gestion des déchets nucléaires, l’astronomie, la clima-
tologie, la surveillance des anciens sites d’essais nucléaires et la surveillance des traités de
non-prolifération nucléaire (TNP) et d’interdiction complète des essais nucléaires (TICE).
Chacune de ces applications nécessite la mesure de radionucléides d’intérêt. Dans le
cadre de la surveillance du TICE, la mesure de la radioactivité dans l’environnement doit
servir à la détection et à la caractérisation d’un éventuel essai nucléaire. Pour cela, une
liste des radionucléides d’intérêt a été définie par l’organisation du TICE (voir De Geer
(1999)). Cette liste comporte (i) 51 produits de fission, (ii) 41 produits d’activation et
(iii) 4 résidus de la matière fissile (224Ra, 237U, 239Np et 241Am). Cette liste a été choisie
en imposant différents critères permettant d’optimiser la détection d’un éventuel essai
nucléaire. En plus des conditions sur les rendements de productions de ces radionucléides,
on retiendra entre autre que :
• la période des radionucléides considérés doit être comprise entre 6h et 1000 ans,
• chaque radionucléide doit émettre un photon γ dans la gamme 50-2700 keV avec
une probabilité d’au moins 0,1 %,
• la section efficace de production des produits d’activation issus des matériaux non
fissile du système détonnant (emballage, électronique, détecteurs, etc.) doit être
supérieure à 0,1 barn.
• les seuls gaz radioactifs considérés sont ceux du xénon.
Parmi ces 51 produits de fission, 4 gaz rares radioactifs sont particulièrement impor-
tants. Ce sont 4 radio-isotopes du xénon qui potentiellement permettent, grâce à leur
propriété de diffusion à travers la roche, de détecter et caractériser un éventuel essai nu-
cléaire confiné. Le xénon étant un gaz rare, la détection de radioxénon (abréviation pour
les radio-isotopes du xénon) dans l’environnement nécessite des technologies de mesure
dédiées.
Ces quatre radioxénons sont les 131mXe, 133mXe, 133Xe et 135Xe. Leurs émissions prin-
cipales sont données dans le tableau 1.8. Parce qu’ils diffusent dans la matière et que
leurs périodes radioactives sont comprises entre 0,38 et 11,96 jours, ces radioxénons sont
particulièrement adaptés à la détection à longue distance d’un essai nucléaire dissimulé
(par exemple souterrain) une à dix semaines après son déclenchement. Le bruit de fond
environnemental en radioxénon atmosphérique n’est pas négligeable (voir l’étude Achim
et al. (2014)). En effet les usines de production de radio-isotopes médicaux émettent conti-
nuellement du radioxénon dans l’atmosphère. Par exemple, l’étude de Saey et al. (2010)
donne une synthèse des niveaux de radioxénon atmosphérique en Europe. Afin de pouvoir
distinguer un rejet de radioxénon d’origine civile d’un rejet d’origine militaire, une mé-
thode basée sur les rapports isotopiques entre ces 4 radioxénons (en accordant une forte
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Isotope 131mXe 133mXe 133Xe 135Xe
période (jours) 11,96 2,20 5,25 0,38
Raie γ principale
(en keV) 163,9 (1,9 %) 233,2 (10,2 %) 81,0 (37,0 %) 249,8 (90,0 %)
Raie Kα-X
(en keV)
29,7 (44,2 %)
(Xe)
29,7 (45,7 %)
(Xe)
30,9 (38,5 %)
(Cs)
30,9 (4,1 %)
(Cs)
Raie Kβ′1-X
(en keV)
33,7 (8,3 %)
(Xe)
33,7 (8,6 %)
(Xe)
35,1 (7,3 %)
(Cs)
35,1 (1,0 %)
(Cs)
Energie β
maximum (en keV) – – 346,4 (99,1 %) 905,0 (96,0 %)
Electron de
conversion de la
couche K (en keV) 129,4 (61,4 %) 198,7 (63,5 %) 45,0 (52,9 %) 214,0 (5,7 %)
Electron de
conversion des
couches L, M ou N
(en keV) 159,7 (36,5 %) 229,0 (26,3 %) 76,5 (9,9 %) 244,9 (0,9 %)
Electron K Auger
(en keV)
23,5-33,4
(6,9 %)
23,5-33,4
(7,1 %)
24,4-34,76
(5,65 %)
24,4-34,76
(négligeable)
Tableau 1.8 – Emissions principales des 4 radioxénons d’intérêt pour le TICE. Les probabilités
d’émission des rayonnements considérés sont données entre parenthèses. Ces données
sont tirées de la Table des Radionucléides (cf. Chisté et al. (2014)) et de Axelsson
et al. (2012). La raie d’émission Kα-X correspond aux émissions Kα1 et Kα2. La raie
d’émission Kβ′1-X correspond aux émissions Kβ1, Kβ3 et Kβ5.
importance aux deux radioxénons métastables) a été développée par Kalinowski et al.
(2010).
Lors d’une mesure de radioactivité, différents paramètres permettent de relier un comp-
tage et une activité. Pour un radionucléide X émettant une radiation r, l’activité A(X,r)
est reliée au comptage Nnet(r) dans la ROI caractéristique de r par l’équation :
A(X,r) = cdcmcs
Nnet(r)
TacqrPr
; (1.33)
où cd, cm et cs sont respectivement les facteurs de correction pour la décroissance de X
entre la date de référence et la date de début de mesure, pour la décroissance de X durant
la mesure, et pour les sommations durant la mesure, Tacq est le durée d’acquisition de la
mesure, r est le rendement d’absorption totale de la radiation r et Pr est la probabilité
d’émission de la radiation r.
Si on note t1/2 la période de X, alors :
cd = eln(2)∆T/t1/2 ; (1.34)
et
cm =
ln(2)Tacq/t1/2
1− e− ln(2)Tacq/t1/2 ; (1.35)
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où ΔT est l’intervalle de temps entre la date de référence et le début de la mesure.
Figure 1.12 – Schéma illustrant le phénomène de sommation de radiations durant la mesure. Sur ce
schéma : X, X1 et X2 sont des radionucléide qui se désintègrent ; r′, r, r1 et r2 sont les
radiations qu’ils émettent lors de cette désintégration. Les cas 1. et 2. correspondent
à deux versions du cas de ﬁgure de sommations vraies, le cas 3. correspond au cas
de ﬁgure de sommations fortuites. Le cas 1. diminue ﬁctivement le comptage dans la
ROI de r, les cas 2. et 3. augmentent ﬁctivement le comptage dans la ROI de r.
La correction de sommation durant la mesure permet de corriger Nnet du phénomène
de sommation de particules durant la mesure. Ce phénomène de sommation correspond à
deux cas de ﬁgures, la sommation vraie (cs,v) et la sommation fortuite (cs,f ), illustrés en
ﬁgure 1.12. Ces deux cas de ﬁgure correspondent à (en notant cs = cs,vcs,f ) : (i) l’absorp-
tion simultanée d’au moins deux radiations en cascade de X, on parle alors de sommation
"vraie" (on a (cs,v ≥ 1) si r est détectée simultanément avec une autre radiation, et
(cs,v ≤ 1) si deux radiations absorbées simultanément engendrent un événement similaire
à r) , (ii) la détection fortuite de plusieurs particules (on a systématiquement cs,f ≥ 1)).
Le phénomène de sommation fortuite étant directement relié au taux de comptage (et
donc à l’activité de l’échantillon), il est courant de le négliger lors de la mesure de traces
de radioactivité.
Enﬁn, l’Activité Minimale Détectable (AMD) d’un radionucléide donné, pendant une
mesure d’une durée Tacq avec un spectromètre est calculée en combinant les équations
1.17 et 1.33 lorsque LD est calculée sur la région d’intérêt de X. Ainsi,
AMD = cmcs
LD
TacqεrPr
(1.36)
1.5.1 Les laboratoires de mesure de traces de radioactivité
Les systèmes classiques de mesure des traces de radioactivité sont : (i) les spectromètres
α, (ii) les compteurs α/β totaux, et (iii) les spectromètres γ. Ces instruments sont généra-
lement entourés d’une enceinte de plomb. Dans le cas des mesures bas niveau, ils peuvent
être installés dans des laboratoires souterrains aﬁn de s’aﬀranchir du bruit de fond d’ori-
gine cosmique. Le tableau 1.9 donne un aperçu de ces laboratoires, et des mesures qui
peuvent y être eﬀectuées. Plus un laboratoire est localisé en profondeur, plus la part de
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Profondeur
(m.w.e.) Laboratoire
Bruit de fond
intégral
(s−1/kg(Ge)) Référence
1 Seibersdorf 0,18
Schwaiger et al.
(2002)
1 Daejon 0,23
Koehler et al.
(2009)
1 CITIUS 1,0
Hurtado et al.
(2006)
2
CEA-
LRBN/FRL08-001 8,98.10−2
4 CEA-LNHB 0,13
Ferreux et al.
(2009)
4,8 LBF-LBNL 8,9.10−2
Thomas et al.
(2013)
6 CENBG 1,6.10−1 Perrot et al. (2012)
7,95 IRSN 1,3.10−1
de Vismes Ott
et al. (2012)
10 Garching 5,9.10−2
Hofmann et al.
(2013)
15 MPI-Heidelberg 3,0.10−2 Heusser (1993)
15 MPI-K 2013 3,4.10−2
Heusser et al.
(2013)
33 NYSDOH 1,5.10−2 Haines et al. (2011)
35 IAEA-MEL 1,6.10−2
Povinec et al.
(2004)
110 Felsenkeller 3,4.10−2
Koehler et al.
(2009)
215 LAFARA 6,2.10−2
van Beek et al.
(2013)
500 HADES-Sandwich 2,610−3
Wieslander et al.
(2009)
3800
GeMPI@Gran
Sasso 3,0.10−4
Heusser et al.
(2013)
4800 Modane 6,3.10−3
Tableau 1.9 – Relevé non exhaustif du bruit de fond de différents laboratoires (de profondeur va-
riable) impliqués dans la mesure de traces de radioactivité.
bruit de fond due aux particules cosmiques est faible. L’avantage de telles installations
est néanmoins modéré par la complexité du maintien en conditions opérationnelles de tels
systèmes.
Afin de maintenir des bonnes performances de mesure de traces de radioactivité tout
en conservant une facilité d’utilisation, plusieurs projets de recherche ont été consacrés à
la mise en place de techniques avancées de mesure. Par la suite, l’étude s’intéresse à la
mise en place de mesure de coïncidences en acquisition numérique, en opposition avec les
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mesures de coïncidences analogiques classiques.
1.5.2 Techniques avancées de mesure de radioactivité
Parmi celles-ci, on notera la mise en place de coïncidences γ/γ dans différentes appli-
cations. Dans l’étude de Konki et al. (2012), les auteurs montrent que l’utilisation de
plusieurs détecteurs HPGe en coïncidence permet d’améliorer significativement l’analyse
d’échantillons environnementaux complexes (tels que les filtres de prélèvement des parti-
cules atmosphériques, ou aérosols). En particulier, ils améliorent les Activités Minimales
Détectables (AMD) du 134Cs, 22Na et 60Co d’un facteur 4, 4,4 et 8,9 respectivement.
Pour la mesure des filtres de prélèvement des particules atmosphériques, l’étude de
Keillor et al. (2011) annonce la mise en place d’un spectromètre constitué de 14 cristaux
de germanium. Ce spectromètre a été développé pour effectuer des mesures à haut ren-
dement ou en coïncidence. Dans la même thématique, une étude de Zhang et al. (2014)
met en œuvre des détecteurs BGO (basse résolution) en coïncidence pour la mesure du
7Be et du 22Na. Les auteurs montrent l’amélioration des activités minimales détectables
pour ces radionucléides (3 mBq pour le 22Na sur une mesure de 20h).
Dans le domaine de la criminalistique nucléaire, plusieurs équipes (pour des mesures
à basse résolution en énergie : Zhang et al. (2011a) et Zhang et al. (2011b) ; pour des
mesures à haute résolution : Horne et al. (2014)) montrent que des mesures en coïnci-
dence permettent la quantification rapide de certains isotopes de l’uranium ou encore que
l’enrichissement en uranium d’un échantillon peut être déterminé par son empreinte dans
un spectre de coïncidences γ/γ. Dans une thématique plus générale, des travaux supplé-
mentaires sont à retenir concernant l’étude et la mise en place de mesures de coïncidences
γ/γ, tels que ceux de Burnett et Davies (2011) ou encore Britton et al. (2014) ainsi que
les travaux de thèse de S. M. Horne (Horne (2013)). Dans cette thèse, la thématique des
mesures en coïncidence γ/γ est abordée pour dans le cadre de la mesure du 60Co et de 88Y.
Parmi les développements récents en spectrométrie de coïncidence, on notera aussi
l’étude de Jurado Vargas et al. (2013) sur la mise en place de coïncidences à haute résolu-
tion α/photon pour la mesure de 241Am à l’aide de détecteurs au germanium et au silicium.
Enfin, le travail de thèse de S. Ihantola (voir Ihantola (2013)) a porté sur la mise en
place de spectrométrie en coïncidence α/γ ou UV/γ. Les mesures en coïncidence UV/γ
sont une extension des mesures α/γ. En effet, la détection des particules α nécessite une
mise sous vide de l’échantillon et du système de détection, afin qu’elles ne soient pas ab-
sorbées par le gaz lors de leur déplacement vers le système de détection. Dans le cas d’une
mesure dans l’air, les particules α vont émettre des photons UV lors de leur absorption.
C’est avec ces photons que la coïncidence est effectuée. Un tel système combine donc deux
avantages : (i) un niveau de détection particulièrement bas pour les émetteurs α/γ, et (ii)
la possibilité d’effectuer une spectrométrie γ localisée.
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1.5.3 La détection de radionucléides dans le cadre du TICE
Figure 1.13 – Stations Particule de la composante radionucléide du Système de Surveillance Inter-
national pour le TICE. État du réseau en janvier 2014. Vert : station opérationnelle.
Rouge : station non-opérationnelle. Source : www.ctbto.org.
La composante radionucléide du Système de Surveillance International du TICE est
constituée de stations de mesure des particules atmosphériques (ou aérosols) radioactifs,
de stations de mesure de gaz noble dans l’air et de laboratoires certiﬁés (voir ﬁgures 1.13
et 1.14).
Les stations de mesure particules mesurent l’activité atmosphérique des radionucléides
d’intérêts déﬁnis par le TICE. Une station radionucléide aspire environ 20 000 m3 d’air
pendant 24h à travers un ﬁltre. Ensuite, aﬁn de se débarrasser des descendants des 220Rn
et 222Rn, ce ﬁltre "frais" est laissé au repos pendant 24 h. Après cela, le spectre d’émission
γ de ce ﬁltre est acquis par un spectromètre HPGe pendant 24 h et les spectres d’acquisi-
tion sont transmis au Centre International de Données (situé à Vienne en Autriche). Ces
données peuvent être consultées par tous les pays signataires du traité.
En cas d’échantillon suspect ou sur demande d’un pays signataire du traité, celui-ci
peut être expertisé par un laboratoire certiﬁé du TICE. Il y a en tout onze laboratoires
certiﬁés du TICE, dont le laboratoire FRL08 installé au CEA/DAM-Ile de France.
Les stations gaz noble produisent des échantillons de radioxénon toutes les 12 h (pour
les stations SAUNA) ou 24 h (pour les stations SPALAX). Elles mesurent l’activité at-
mosphérique des 4 radioxénons d’intérêt. Trois technologies sont déployées : les stations
SAUNA ont été développées par la Suède (Ringbom et al. (2003)), les stations ARIX ont
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Figure 1.14 – Stations Gaz Noble de la composante radionucléide du Système de Surveillance In-
ternational pour le TICE. État du réseau en janvier 2014. www.ctbto.org.
été développées par la Russie (Prelovskii et al. (2007)) et les stations SPALAX ont été dé-
veloppées par la France (Fontaine et al. (2004)). Ces trois technologies mettent eu œuvre
deux parties : (i) le procédé pour concentrer et purifier le xénon contenu dans l’air, et
(ii) la cellule de détection pour en effectuer la spectromètrie du gaz produit par le procédé.
Les différents procédés des technologies de mesure gaz ne sont pas toutes détaillées. En
ce qui concerne une station SPALAX, le procédé :
• c’est au total environ 80 m3 d’air qui sont prélevés sur 24h et purifiés pour produire
un échantillon de gaz de 25 cm3 contenant un mélange d’azote et de xénon.
• le xénon a été concentré sur des adsorbants car sa teneur passe (en volume) de 0,087
ppm (partie par million) dans l’air à 15 % dans la cellule de mesure.
• cet échantillon est purifié car en terme de radionucléides, il ne contient (potentielle-
ment) que : (i) les quatre radioxénons d’intérêts (131m,133m,133,135Xe) et (ii) le 222Rn
et ses descendants. Le 220Rn et ses descendants ne sont pas présents dans l’échan-
tillon produit. En effet, de part sa période radioactive, tous les noyaux de 220Rn se
désintègrent durant les étapes de concentrations et de purification de l’échantillon
(qui durent environ 24 h).
En terme de détection, les stations ARIX et SAUNA mettent en œuvre une spectro-
métrie de coïncidence photon/électron à l’aide de détecteurs à scintillation (inorganique
pour la détection des photon et organique pour la détection des électrons), tandis que les
stations SPALAX effectuent une spectrométrie d’émission γ haute résolution à l’aide d’un
détecteur HPGe :
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• Le système de détection d’une station SAUNA est constitué d’une cellule cylindrique
(de 6,35 mm de rayon et 50,8 mm de longueur) contenant le gaz radioactif, entou-
rée de 1 mm de plastique scintillant (BC-404). Cette épaisseur de plastique permet
l’absorption complète d’électrons de 346 keV (énergie maximale des électrons β−
du 133Xe) tout en limitant l’absorption des photons. Cet ensemble est inséré dans
un scintillateur inorganique NaI(Tl) de 12,7 cm d’épaisseur pour la détection des
photons. Ce système est placé dans un blindage constitué de 5 cm de plomb en
couche externe et 5 mm de cuivre en couche interne. Le volume de gaz total de la
cellule de mesure est de 6,44 cm3 ; la composition du gaz est typiquement de 99,5 %
d’hélium et 0,5 % de xénon.
• Le système de détection d’une station ARIX est équipé d’un cristal de NaI(Tl) puits
couplé à un scintillateur plastique cylindrique. Le scintillateur plastique est consti-
tué de BC-404. Cette géométrie de mesure est assez proche de celle du SAUNA.
• Le système de détection d’une station SPALAX est constitué d’une cellule gaz en
aluminium ultrapur (appelée cellule de mesure SPALAX) placée sur un détecteur
HPGe de type BEGe5030 fourni par la société Canberra. La cellule gaz est un cy-
lindre de rayon égal à 33 mm et de hauteur égale à 11 mm, pour un volume total
de 25 cm3. L’épaisseur d’aluminium sur la face en regard du détecteur HPGe est
minimisée (0,7 mm) afin de diminuer l’absorption des rayons X. La composition
massique du gaz échantillon est typiquement de 30 % de xénon et 70 % de diazote.
Isotope Activité Minimale Détectable Durée d’acquisition(en mBq) (en jours)
131mXe 5 6
133mXe 5 6
133Xe 5 6
135Xe 15 2
Tableau 1.10 – Critères de certification du TICE pour l’expertise des échantillons de station Gaz
Noble (cf. CTBTO (1996)).
Comme dans le cas des filtres de prélèvement des particules atmosphériques, un pays
signataire du TICE peut demander l’expertise par un laboratoire certifié d’un échantillon
de mesure Gaz Noble. Les critères de certifications du TICE pour qu’un laboratoire soit
certifié en mesure de gaz nobles sont données dans le tableau 1.10. Ces critères sont assez
drastiques, et à ce jour il n’y a qu’un seul laboratoire certifié pour l’expertise des échan-
tillons de station Gaz Noble.
La mesure des radioxénons à l’échelle de trace (i.e. aux ordres de grandeurs définis dans
le tableau 1.10) en laboratoire et en station est complexe. Afin d’améliorer ces mesures,
plusieurs spectromètres dédiés à la mesure des radioxénons sont actuellement en dévelop-
pement. Ces développements se divisent en deux catégories principales : les systèmes de
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détection par scintillateurs organiques ou inorganiques, et les systèmes de détection par
semi-conducteurs. Parmi ceux-ci, on retiendra le PhosWatch (Henning et al. (2009), Far-
soni et al. (2011) et Farsoni et al. (2012)), un spectromètre utilisant un détecteur HPGe
couplé à un détecteur au silicium de type SSB (Silicon Surface Barrier, voir figure 1.15
et Schroettner et al. (2010)), et un détecteur utilisant plusieurs détecteurs au silicium de
type Si-PIN (Henning et al. (2012a) et Henning et al. (2012b)). L’équipe russe ayant dé-
veloppé le système ARIX s’intéresse à un système de détection couplant semi-conducteur
et scintillateur inorganique.
Figure 1.15 – Schéma du prototype combinant détecteur HPGe et détecteur Silicium (de type SBB)
présenté dans Schroettner et al. (2010).
Les systèmes mettant en œuvre des détecteurs à scintillation bénéficient d’un rendement
de détection de détection supérieur aux systèmes à diodes semi-conductrices. En revanche :
• La basse résolution en énergie électron de ces systèmes empêche la séparation op-
timale des pics d’électrons de conversion de couche K émis par les radioxénons, en
particulier entre l’émission du 131mXe et celle du 133mXe.
• La basse résolution en énergie photon de ces systèmes entraine une mauvaise sépa-
ration des pics d’émissions de photon K-X des radioxénons. En effet, l’énergie des
photons Kα-X du xénon (émis par les 131m,133mXe) est de 29,7 keV et celle des pho-
tons Kα-X du césium (émis par les 133,135Xe) sont de 30,9 keV. Or les 131m,133mXe
sont quantifiés sur le comptage dans la ROI correspondant à leur coïncidence Kα-
X/K-CE. En conséquence les régions d’intérêt de détection des 131m,133mXe sont
interférées par les émissions en coïncidence Kα-X/β− des 133,135Xe.
• De plus, à plus haute énergie du spectre photon, la résolution en énergie des scin-
tillateurs inorganiques ne permet pas la séparation des émissions γ du 135Xe (à
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249,8 keV) et γ du 214Pb (à 242,0 keV). Cela entraine un recouvrement des régions
d’intérêt γ/β− des 135Xe et 214Pb.
• Enfin, le xénon diffuse dans le plastique scintillant, ce qui provoque un "effet mé-
moire" du spectromètre. L’effet mémoire est la contamination d’un échantillon (en
cours de mesure) par les échantillons mesuré précédemment. Des développements
sont en cours afin de réduire cet effet, comme par exemple la mise en place d’une
fine couche (de quelques nanomètres) d’oxyde d’aluminium (voir Bläckberg et al.
(2014)).
En ce qui concerne la cellule gaz du système de détection SPALAX, celle-ci est faite
uniquement en aluminium. Ainsi l’effet mémoire du système SPALAX est nul. De plus,
l’analyse des mesures issues des stations SPALAX est facilitée car il existe un large panel
d’outils commerciaux d’analyse des spectres d’émissions γ. En revanche, les probabilités
d’émission γ des 131m,133mXe étant faibles (cf tableau 1.8), les limites de détection de ces
deux radioxénons sont fortement dégradées.
En prenant le soin d’éviter au maximum les parties plastiques (où le xénon serait suscep-
tible de diffuser), le système de détection à semi-conducteur germanium/silicium proposé
par Schroettner et al. (2010) et illustré en figure 1.15 ne présente aucun des défauts cités
ci-dessus. En revanche, il présente l’inconvénient d’avoir un rendement de détection des
radioxénons assez faible comme illustré dans le tableau 1.11.
Isotope ROI (photon/électron) Rendements de détection(en s−1/kBq)
131mXe 29,7 keV / 129 keV 7,4
133mXe 29,7 keV / 199 keV 10,2
133Xe 81 keV / 0-346 keV 13,4
135Xe 249 keV / 0-905 keV 23,6
Tableau 1.11 – Rendements de détection des radioxénons pour le détecteur HPGe/Silicium SSB
développé par Schroettner et al. (2010).
Les systèmes de détection utilisant uniquement des détecteurs au silicium semblent à
première vue prometteurs (cf. Henning et al. (2012a) et Henning et al. (2012b)). En ef-
fet, tous les radioxénons d’intérêt sont émetteurs d’électrons de conversion. Il est donc
possible de quantifier de façon unique un radioxénon à partir d’une de ces émissions.
Cependant, en mesure environnementale, un échantillon contient fréquemment plusieurs
radionucléides émetteurs β− (133,135Xe, 214Pb ou 214Bi). Or, ces électrons β− ont un spectre
continu réparti sur toute la gamme énergétique de détection des électrons. Ces émissions
β− vont augmenter les comptages dans les régions d’intérêts des émissions d’électrons de
conversions des radioxénons, ce qui dégrade très fortement la limite de détection de ces
derniers.
Afin d’illustrer ce point, les auteurs présentent en figure 1.16 le spectre de mesure d’un
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mélange 133m,133Xe. Le détecteur est un cube de 1 cm de coté, dont deux cotés se faisant
face sont équipés chacun d’un détecteur Si-PIN de 25 mm2. La courbe noire représente la
somme des deux spectres mesurés. La courbe bleue représente le spectre des événements
mesurés dans un détecteur Si-PIN en coïncidence avec les événements mesurés dans un
autre détecteur Si-PIN. La courbe verte correspond aux événements mesurés dans un dé-
tecteur Si-PIN en coïncidence avec les événements à 199 keV (ceux-ci étant en majorité
imputables aux électrons de conversion K du 133mXe) mesurés par un autre détecteur
Si-PIN, et la courbe rouge aux événements mesurés en coïncidence avec les événements à
190 keV (ceux-ci étant en majorité imputables aux électrons β− du 133Xe). On remarque
qu’aussi bien sur la courbe noire que sur la courbe bleue, le fond β− du 133Xe est consé-
quent. De plus, sur la courbe verte, le pic à 45 keV (correspondant aux électrons de
conversion du 133Xe) indique qu’on observe clairement des événements liés au 133Xe dans
la région d’intérêt du 133mXe. Ces deux observations soulignent que l’activité en 133Xe
perturbe la mesure de 133mXe, aussi bien dans le cas de mesure directe (courbe noire),
qu’en mesure de coïncidence électron/électron (courbes bleue, verte et rouge).
Figure 1.16 – Spectre d’émission en électrons d’un mélange 133m,133Xe obtenu à l’aide du détecteur
décrit dans Henning et al. (2012b). Cette ﬁgure illustre que les mesures d’électron
(en direct ou en coïncidence électron/électron) ne sont pas adaptées à la mesure
d’échantillons contenant plusieurs radioxénons à l’échelle de traces.
Ainsi, pour faire la synthèse des diﬀérentes informations concernant la mise en place de
systèmes de détection dédiés à la mesure des traces de radioxénons, on retiendra que :
• la mesure directe ou en coïncidence en électrons à haute ou basse résolution en
énergie n’est pas optimale puisque certains radionucléides potentiellement présents
sont émetteurs β− (cf. ﬁgure 1.16).
• la mesure directe par émission γ n’est pas optimale non plus, puisque les faibles pro-
babilités d’émission γ des 131m,133mXe imposent des activités minimales détectables
supérieures à ce qui peut être obtenu en mesure par coïncidence photon/électron.
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• la mesure en coïncidence photon/électron à basse résolution en énergie apporte des
résultats satisfaisants en termes de rendement de détection, mais présente deux
inconvénients majeurs : (i) l’effet mémoire (mais des développements sont en cours
pour le réduire) et (ii) les interférences entre radionucléides (entre les différents
radioxénons, et entre les radioxénons et les descendants du radon). Cette dernière
difficulté semble être structurellement difficile à surmonter pour des détecteurs à
basse résolution en énergie.
• l’utilisation de détecteurs à haute résolution en énergie électron est nécessaire pour
séparer 131mXe et 133mXe. L’utilisation d’un détecteur à haute résolution en énergie
photon est nécessaire pour séparer : (i) les différentes émissions de photons K-X des
radioxénons, (ii) les pics d’émissions de photons γ du 135Xe et du 214Pb, ainsi que
(iii) les pics d’émissions de photons γ du 133Xe des pics d’émissions de photons K-X
du 214Pb et du 214Bi.
En conclusion, pour des performances optimales, il est donc préférable de s’équiper
d’un système de détection en coïncidence photon/électron haute résolution en énergie, en
prenant soin d’éviter au maximum les composants plastiques au contact du gaz radioactif
(afin de minimiser l’effet mémoire du dispositif), et en optimisant au maximum les ren-
dements de détection.
1.6 Problématique
Les mesures de traces de radioactivité sont longues et nécessitent parfois l’utilisation
d’installations souterraines. Mais elles sont isolées ce qui complique le maintien en condi-
tions opérationnelles. De plus, la spectrométrie directe d’émission γ est insuffisante lors-
qu’il s’agit de rechercher et mesurer des radionucléides à l’état de traces dans un échan-
tillon actif. On relève de nombreux développements dans le but d’améliorer les capacités
de mesure des traces de produits de fission : amélioration des dispositifs de véto cosmique,
amélioration des blindages, mise en place de mesures de coïncidence variées, etc.
Ces points soulignent la nécessité de développer un instrument facile d’accès et multi-
fonctions permettant des analyses plus rapides et plus fines que les instruments actuels
pour la mesure des traces de radionucléides marqueurs d’un essai nucléaire. Pour cela, il
a été décidé d’équiper le CEA/DAM d’un spectromètre multi-détecteurs à très bas bruit
de fond :
• installé en surface,
• équipé d’un blindage optimisé afin de réduire au maximum le bruit de fond envi-
ronnemental de mesure,
• capable de mesurer de façon optimale différentes géométries d’échantillons,
• capable d’effectuer des mesures de coïncidence,
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• et surtout adapté à la thématiques des mesures de traces des radionucléides d’intérêt
du TICE (et en particulier des radioxénons).
Figure 1.17 – Photographies du spectromètre Gamma3 (à gauche) et du détecteur PIPSbox (à
droite).
Ce travail de thèse a eu pour but : (i) le suivi de conception et de réalisation de ce
spectromètre, sa mise en fonctionnement, et la mise en œuvre des chaînes numériques
d’acquisition et de traitement ; (ii) la mise en place puis l’étude des mesures directes ou
de coïncidences photon/électron et photon/photon et l’étude des bruits de fond de ces
différentes mesures, et enfin (iii) à partir de ces études, les performances obtenues pour
la mesure des traces de radionucléides indicateurs d’essais nucléaires ont été évaluées et
comparées avec les systèmes existants.
Ce spectromètre, illustré en figure 1.17, a la capacité d’effectuer des mesures directes
ou en coïncidence. Baptisé Gamma3, il comporte trois composantes majeures : un blin-
dage optimisé (cf. image de gauche de la figure 1.17), un ensemble de trois détecteurs
au germanium et une cellule de mesure gaz équipée de deux détecteurs au silicium (la
PIPSbox, cf. image de droite de la figure 1.17). Pour l’évaluation de ses performances,
des campagnes de mesure d’étalons de radioactivité, d’échantillons environnementaux ou
de bruit de fond ont été menées. En parallèle à celles-ci, différentes configurations de me-
sures (i.e mesures en direct/en coïncidence, différentes géométries de mesures, différentes
compositions d’échantillon) ont été étudiées par simulation Monte-Carlo. Ce manuscrit
présente ces travaux. En particulier, le chapitre 2 traite des performances de bruit de fond
et de mesures en direct et le chapitre 3 traite des mesures en coïncidences.
Chapitre 2
Développement d’un spectromètre à
très bas bruit de fond
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Du début de la rédaction des premiers cahiers des charges jusqu’à la fin de l’installation
de son blindage, la conception et la réalisation du spectromètre Gamma3 a duré 16 mois.
Les détecteurs ont été fournis par la société Canberra. La conception industrielle, l’usinage
et la construction du château de plomb ont été effectués par la société Fonderie de Gentilly.
Ce chapitre présente les spécificités du spectromètre installé. Il traite en particulier les
points suivants :
• la sélection des différents détecteurs et le blindage composant le spectromètreGamma3 ;
• la description du système d’acquisition numérique choisi, ainsi que son fonctionne-
ment et ses réglages ;
• l’analyse des performances métrologiques des détecteurs sélectionnés.
2.1 Choix des détecteurs
Cette partie traite des caractéristiques techniques des détecteurs qui composent le spec-
tromètre Gamma3. D’abord les choix menant à la sélection de trois détecteurs au germa-
nium (HPGe, technologie BEGe) seront détaillés, puis l’accent sera mis sur la conception
d’une cellule gaz équipée de deux détecteurs au silicium (Si-PIN, technologie PIPS), et
enfin un intérêt particulier sera porté au blindage du spectromètre.
2.1.1 Détecteurs au germanium
90 % des radionucléides d’intérêt du TICE ont leur raie d’émission γ principale com-
prise entre 20 et 1000 keV. Pour les applications envisagées du spectromètre Gamma3, il
est donc nécessaire de privilégier des détecteurs de photons combinant une haute résolu-
tion en énergie et des rendements de détection élevés sur la gamme de 20 à 1000 keV. La
technologie BEGe, proposée par la société Canberra, utilise des cristaux de germanium
de géométrie plane adaptés à ces contraintes. Ces cristaux orthocylindriques ont un rayon
plus important que leur épaisseur, ce qui assure un haut rendement de détection (même
pour des échantillons de grande section), tout en conservant un volume total de cristal
réduit (et donc une haute résolution). Afin de minimiser l’absorption des photons X par
le capot des détecteurs, ceux-ci sont équipés de fenêtre d’entrée en fibre de carbone de
600 µm d’épaisseur. Différentes installations expérimentales ont démontré le bénéfice en
terme de détection de photons de l’utilisation de plusieurs détecteurs (on se référera par
exemple à Tomlin et al. (2008), Wieslander et al. (2009) et Konki et al. (2012)).
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Caractéristique Athos Porthos Aramis
Épaisseur cristal (mm) 31,5 31,0 31,5
Rayon cristal (mm) 40,5 40,5 40,5
Fenêtre d’entrée Carbone époxy, Carbone époxy, Carbone époxy,
600 µm 600 µm 600 µm
Rendement* 52,1 % 50,4 % 50,5 %
Comptage intégral de bruit 1,38 s−1 1,42 s−1 1,42 cp/s
de fond** sur 20-2000 keV
Diamètre capot (mm) 101,8 95,3 101,7
Tableau 2.1 – Caractéristiques en recette usine des détecteurs au germanium Athos, Porthos et
Aramis. * : le rendement est calculé selon la norme ANSI/Std 325-1996. ** : ce
comptage est donné sur un spectre de mesure de bruit de fond dans un blindage
standard.
Détecteur
Résolution (en keV)
241Am 137Cs 60Co
(59,5 keV) (661,7 keV) (1332,5 keV)
Athos 0,55 1,15 1,59
Porthos 0,55 1,18 1,63
Aramis 0,49 1,16 1,60
Tableau 2.2 – Résolutions (FWHM) mesurées des détecteurs germanium pour trois énergies carac-
téristiques.
C’est pour ces raisons qu’il a été décidé de se pourvoir d’un spectromètre faisant in-
tervenir trois détecteurs au germanium de la technologie BEGe5030P, équipés de fenêtres
en fibres de carbone. Ces trois détecteurs ont été nommés Athos, Porthos et Aramis.
Leurs caractéristiques géométriques sont détaillées dans le tableau 2.1. Les résolutions en
énergie (FWHM) des détecteurs ont été calculées sur quelques pics d’intérêt et sont four-
nies dans le tableau 2.2. Les radiographies de ces détecteurs sont reproduites en annexes
A, B et C. Ces informations sont essentielles pour configurer le modèle de simulation
Monte-Carlo des détecteurs HPGe. Ces détecteurs, refroidis à l’azote liquide, sont spécia-
lement conçus et configurés pour la mesure à bas bruit de fond : le préamplificateur est
déporté au niveau du cryostat et les matériaux constitutifs (capot du détecteur, support
du cristal, canne de refroidissement détecteur) sont choisis à bas bruit de fond radiologique.
Les échantillons de mesure environnementale se présentent dans des géométries stan-
dardisées. Afin d’optimiser la mesure de ces différentes géométries d’échantillons, il est
possible d’optimiser la configuration de détection des trois détecteurs au germanium en
les déplaçant. Les configurations à adopter lorsque l’on souhaite mesurer ces géométries
standardisées sont schématisées en figure 2.1. Ainsi, les détecteurs Athos et Ara-
mis peuvent être déplacés selon leur axe de révolution. La position verticale du détecteur
Porthos peut-être ajustée à la hauteur des détecteurs Athos et Aramis, de même
qu’il peut être déporté hors de l’axe de mesure de ces derniers. Une étude prospective
menée au CEA/DAM (voir Jutier et Douysset (2012)) a montré que pour certaines de ces
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Figure 2.1 – Schémas des différentes géométries d’échantillons environnementaux, et leurs confi-
gurations de mesures associées. Les échantillons sont en gris, tandis que les cristaux
de germanium sont en bleu ciel. Les échantillons A, B, C et E sont des filtres atmo-
sphériques (utilisés pour le piégeages des aérosols), qui se présentent sous forme de
disques. Les échantillons F, G et H sont des échantillons volumiques qui se présentent
sous forme de cylindres.
géométries standards, l’utilisation de trois spectromètres HPGe permettait d’augmenter
significativement le rendement de détection. En particulier, pour les géométries de me-
sures telles que celles illustrées en figure 2.1, les simulations Monte-Carlo (MCNP-4C)
présentées dans l’étude montrent que :
• l’utilisation de deux détecteurs au germanium face à face permettait de doubler le
rendement de détection des géométries de mesure RASA et 3M. Ces deux géométries
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correspondent à la mesure de ﬁltres de prélèvement des aérosols atmosphériques
compressés.
• L’utilisation de deux détecteurs au germanium face à face permettait de gagner un
facteur compris entre 2,1 et 1,9 (en fonction de l’énergie du rayonnement γ consi-
déré) sur le rendement de détection des géométries F100 et SG50. Ces géométries
correspondent à la mesure de petits volumes d’échantillons solide ou liquide (res-
pectivement 100 et 50 mL).
• L’utilisation de trois détecteurs au germanium, tels que proposé sur la ﬁgure 2.1,
permettait de gagner un facteur compris entre 2,35 et 2,45 (en fonction du position-
nement du détecteur situé en-dessous de l’échantillon) sur le rendement de détection
du SG500. Cette géométrie correspond à la mesure de volumes de 500 mL d’échan-
tillons solides ou liquides.
2.1.2 Le détecteur PIPSBox
Figure 2.2 – Photographie de l’intérieur de la PIPSBox.
Comme cela a été expliqué dans le chapitre précédent, les mesures de coïncidence haute-
résolution photon/électron permettent une spectrométrie optimale des radioxénons. Aﬁn
d’eﬀectuer de telles mesures, une cellule de mesure gaz équipée de deux détecteurs à
électrons a été développée. Cette cellule est appelée le détecteur PIPSBox. Une vue du
détecteur PIPSBox est fournie sur la ﬁgure 1.17 à droite. Une photo de l’intérieur du
détecteur PIPSBox est présentée en ﬁgure 2.2.
Les détecteurs d’électrons sont deux plaques de silicium passivées (des détecteurs Si-
PIN de technologie PIPS, produits par la société Canberra), dont la surface active est de
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1200 mm2, l’épaisseur active de 500 µm. Elles sont espacées de 7,6 mm. Ces paramètres
correspondent à un compromis entre :
• Le volume de gaz compris entre les deux détecteurs. Ce volume est le produit de la
surface active et de l’espacement entre les détecteurs. Il est souhaitable qu’il soit le
plus important possible.
• Le dépôt d’énergie des électrons dans le gaz qui dépend de l’espacement et qui
dégrade la résolution en énergie des pics d’émission d’électron de conversion.
• La résolution en énergie des détecteurs PIPS, qui est fonction de leur surface active
et de leur épaisseur. Plus un détecteur PIPS est large ou plus il est fin et plus son
courant de fuite augmente, ce qui dégrade sa résolution en énergie. Afin de distinguer
correctement les pics d’électrons de conversion interne de couche K des radioxénons,
il est souhaitable d’avoir une résolution en énergie inférieure à 15 keV.
• Enfin, l’optimisation de l’absorption des électrons β− émis par le 133Xe et la mi-
nimisation de l’absorption des photons K-X émis par les radioxénons contraignent
l’épaisseur des détecteurs PIPS.
Les parois de la cellule sont constituées d’aluminium pur à bas bruit de fond radiologique
et sont équipées de fenêtres de carbone de 600 µm d’épaisseur. Ces fenêtres de carbone
permettent de minimiser l’absorption des photons émis par le gaz radioactif (et détectés
ensuite par un HPGe). Le volume de gaz total de la cellule est de 14,6 cm3. Le volume
de gaz compris entre les deux détecteurs au silicium est 10,6 cm3. Deux volumes de gaz
de 0,6 cm3 chacun (compris entre les fenêtres de carbone et les détecteurs au silicium)
relié au volume total interne de la PIPSbox protègent les détecteurs PIPS des variation
de pression.
2.1.3 Le blindage du spectromètre Gamma3
Les détecteurs Athos , Porthos et Aramis sont placés dans une chambre de mesure,
de 50 litres de volume, située au cœur d’un blindage optimisé. Ce blindage est constitué
de six couches concentriques détaillées ci-dessousde l’extérieur vers intérieur (voir la figure
2.3) :
1. La couche 1 est en acier, de 2 cm d’épaisseur.
2. La couche 2 est le système de véto cosmique. C’est un ensemble de six plaques EJ-
200 (un plastique scintillant distribué par la société Scionix) de 5 cm d’épaisseur.
Le plastique est protégé par une couche d’aluminium de 1,5 mm d’épaisseur. Les
plaques sont équipées de photo-multiplicateurs (PM) ETL-9900B. Les signaux de
mesure à la sortie de ces 6 PM sont étalonnés sur une même gamme d’énergie et
sommés à l’aide d’un module électronique dédié afin de n’avoir qu’un seul signal de
mesure correspondant au véto cosmique.
3. La couche 3 est une couche de plomb dit de Faible Activité (ou FA) de 4 cm d’épais-
seur. Il est garanti comme ayant une radioactivité intrinsèque en 210Pb inférieure à
30 Bq(210Pb)/kg.
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Figure 2.3 – Photographie de la chambre de mesure (de 50 L de volume) du spectromètreGamma3.
Les détecteurs au germanium Athos, Porthos et Aramis sont placés en configura-
tion de mesure pour un échantillon de type SG500. Les différentes couches de blindage
sont numérotées de 1 à 6.
4. La couche 4 est une couche de plomb dit de Très Faible Activité (ou TFA) de
8 cm d’épaisseur. Il est garanti comme ayant une radioactivité intrinsèque en 210Pb
inférieure à 3 Bq(210Pb)/kg.
5. La couche 5 est une couche de polyéthylène boré (noté PE/B par la suite) à 2 %
(en masse) de 5 cm d’épaisseur.
6. Enfin, la dernière couche (6) est une couche de plomb dit de Très Très Faible Ac-
tivité (ou T2FA) de 3 cm d’épaisseur. Il est garanti comme ayant une radioactivité
intrinsèque en 210Pb inférieure à 0,3 Bq(210Pb)/kg.
Par ailleurs, une injection d’azote sec dans la chambre de mesure est effectuée. Cela
engendre une surpression qui permet de purger la cellule de mesure et de réduire l’inter-
férence des descendants du radon avec la mesure, comme expliqué précédemment dans la
section 4 du premier chapitre.
Au total, ce blindage pèse 6 tonnes. La couche 5 de PE/B de 5 cm d’épaisseur est
intercalée entre la couche de plomb TFA et celle de plomb T2FA afin de : (i) diminuer les
flux cosmiques secondaires et tertiaires de neutrons ; et (ii) permettre l’absorption (par la
couche de plomb T2FA) des photons issus du PE/B (photons de 477 keV produits par la
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capture des neutrons par le bore, ou photons de radioactivité naturelle provenant d’une
possible contamination du PE/B).
La présence de 15 cm de plomb (pour l’épaisseur cumulée des couches 3, 4, et 6) garantit
une atténuation de 99,8 % (calculé via le logiciel proposé par Hubbell et Seltzer (2004))
du flux environnemental de photons les plus énergétiques, correspondant aux photons à
2614,5 keV de l’émission γ du 208Tl (descendant du 232Th).
Par ailleurs, vis-à-vis du flux de muons cosmique, le PE/B est un matériau très léger
et n’a aucun effet. Ainsi le blindage a une épaisseur totale cumulée en matériaux denses
de 15 cm. Ceci respecte les résultats de l’étude de Vojtyla et Povinec (2000), concernant
l’interaction du flux de muons cosmiques avec le blindage.
Enfin, la couche de plomb T2FA absorbe 94 % du flux de photons de 477 keV (calculé
via le logiciel proposé par Hubbell et Seltzer (2004)) et diminue le bruit de fond imputable
au 210Bi dans la couche de plomb TFA d’un facteur 500 (cf. l’analyse de Vojtyla (1996b)
dans la section 1.4.3). L’épaisseur de cette couche est limitée à 3 cm afin de minimiser la
production de neutrons générés par le flux de muons cosmiques la traversant.
2.2 Le système d’acquisition numérique
Les signaux issus des préamplificateurs de chacun des détecteurs sont enregistrés par
des cartes d’acquisition multicanaux à quatre voies. Sur chacune des voies, une carte
multicanal échantillonne le signal à une fréquence de 75 MHz (notée fech) sur 14 bits.
L’amplitude du pic est enregistrée avec une précision de 16 bits. Ces cartes sont des DGF
Pixie-4TM, développées par la société XIA LLC.
2.2.1 Fonctionnement
Les signaux en entrée de chacune des voies sont traitées numériquement afin d’en ex-
traire les informations d’intérêts. Ce traitement du signal s’effectue via l’implémentation
de deux filtres trapézoïdaux numériques fonctionnant en parallèle. Un filtre dit "rapide"
permet de repérer dans le signal un événement d’intérêt, tandis qu’un filtre dit "lent"
permet de récupérer l’amplitude (i.e. l’énergie) de cet événement. Le principe de fonc-
tionnement de cet algorithme est illustré en figure 2.4.
Un filtre trapézoïdal numérique est caractérisé par deux grandeurs : son temps de
montée (ou Rise Time noté RT/fech) et son temps de palier (ou Flat Top noté FT/fech).
Le schéma de fonctionnement d’un filtre trapézoïdal est représenté en figure 2.5. La sortie
F d’un tel filtre, calculée pour un point de signal SN est donnée par :
FRT,FT (SN) = 1/A
 N∑
i=N−RT+1
Si −
N−RT−FT∑
i=N−2RT−FT+1
Si
 . (2.1)
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Figure 2.4 – Schéma illustrant le fonctionnement d’une voie d’entrée d’une carte DGF Pixie-4TM.
Le signal du préampliﬁcateur (ADC) est représenté par des carrés (courbe en haut), le
signal en sortie du ﬁltre numérique "rapide" (FF) est représenté par des croix (courbe en
bas) et le signal en sortie du ﬁltre numérique "lent" (SF) est représenté par des losanges
(courbe du milieu). Lorsque le signal en sortie du ﬁltre rapide dépasse un certain seuil,
le temps de l’événement est relevé. L’amplitude de l’événement est ensuite relevé à
un instant précis en fonction des paramètre du ﬁltre "lent". Ce schéma est inspiré du
manuel d’utilisateur du Pixie-4TM.
Figure 2.5 – Schéma illustrant le fonctionnement d’un ﬁltre trapézoidal de temps de montée
RT/fech et de temps de palier FT/fech. Le ﬁltre calcule la diﬀérence normalisée
entre deux moyennes, calculées chacune pendant RT/fech et séparées de FT/fech. Ce
calcul est détaillé dans l’équation 2.1. Ce schéma est inspiré du manuel d’utilisateur
du Pixie-4TM.
Ici, l’ensemble {Si}i∈[1,N ] correspond aux N points de signal échantillonnés après SN ,
et A est un facteur de normalisation. La condition suivante sur les RT et FT du ﬁltre
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trapézoïdal considéré doit être prise en compte :
N − 2RT − FT + 1 > 0 (2.2)
La réponse du filtre au point suivant du signal numérisé est calculée sur un nouvel en-
semble, {S ′i}i∈[1,N ] où S ′1 correspond au nouveau point échantillonné, et où ∀ i > 1, S ′i =
Si−1.
Figure 2.6 – Courbes de réglage du temps de montée RT du filtre lent d’un détecteur HPGe. Ce
paramètre permet de régler la résolution en énergie des pics. Afin de s’assurer que le
réglage est correct sur toute la gamme énergétique de mesure, la résolution obtenue
avec un réglage du temps de montée est donnée pour trois points d’énergie répartis
sur l’ensemble de cette gamme.
Le filtre rapide permet de détecter un événement d’intérêt dans le signal en sortie
du préamplificateur. En plus des temps de montée et de palier, un seuil est associé à
ce filtre (comme illustré en figure 2.4). Le bon réglage de ce filtre permet de repérer
tous les événements d’intérêt (en particulier les signaux de faible amplitude émis par le
préamplificateur), et d’améliorer la résolution temporelle des événements. Le filtre lent
permet de coder sur 216 canaux l’énergie d’un événement détecté. Le bon réglage de ce
filtre permet d’optimiser la résolution en énergie des spectres produits, la forme gaussienne
des pics présents sur ces spectres, et le temps mort (un RT élevé augmente le temps mort).
2.2.2 Réglages
Les RT et FT des filtres lents et rapides de chacun des détecteurs sont réglés indivi-
duellement. Un exemple du réglage du temps de montée RT pour une voie dédiée à un
détecteur HPGe est illustré en figure 2.6. Les grandeurs typiques de ces variables sont
données dans le tableau 2.3.
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Détecteur Filtre "Rapide" Filtre "Lent"
RT FT RT FT
Germanium 0,1 μs 0,08 μs 11 μs 1,17 μs
Veto cosmique 0,1 μs 0,08 μs 4,1 μs 0,4 μs
Silicium 0.84 μs 0 5,8 μs 0,3 μs
Tableau 2.3 – Grandeurs typiques des temps de montée (RT ) et de palier (FT ) des ﬁltres "rapide"
et "lent" des cartes DGF Pixie-4TM pour les détecteurs utilisés dans le spectromètre
Gamma3.
Le traitement des ﬁchiers d’acquisition mode-listes s’eﬀectue par l’intermédiaire d’appli-
cations c++ utilisant les bibliothèques du logiciel ROOT. À partir d’un ﬁchier mode-liste,
ces applications restituent les spectres de mesures directes et de coïncidences (ou anti-
coïncidences) entre les diﬀérentes voies mises en œuvre lors d’une acquisition.
2.3 Rendements de détection des détecteurs HPGe
Figure 2.7 – Photographie et schéma de simulation sous GEANT4 du détecteur Porthos pour la
mesure d’une cellule gaz SPALAX. Les diﬀérents composants pris en compte par la
simulation sont indiqués.
Les étalonnages en rendement des détecteurs Athos, Porthos et Aramis sont obte-
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nus par la mesure d’étalons et par des simulations Monte-Carlo. Le modèle de simulation
s’appuie sur les radiographies et les données constructeurs de chacun des détecteurs. Ces
modèles ont été ajustés sur un étalonnage en géométrie de la cellule de mesure gaz SPA-
LAX de façon à ce que les rendements simulés correspondent aux rendements mesurés.
Une telle conﬁguration est illustrée en ﬁgure 2.7.
Figure 2.8 – En haut : étalonnage (expérimental : + noir, et simulé : x rouge) en rendement d’ab-
sorption totale du détecteur Porthos en géométrie de mesure de cellule gaz SPALAX
(cf. ﬁgure 2.7). En bas, les points noirs représente le ratio entre le rendement d’ab-
sorption totale simulé et expérimental correspondant. Le rendement d’absorption totale
simulé est comparable à la mesure expérimentale car l’écart entre ces deux grandeurs
est systématiquement inférieur à 5 % (et est en moyenne de l’ordre de 3 %).
Tel que cela a été expliqué dans la section 1.5.3, la cellule gaz SPALAX est l’outil de
mesure des radioxénons mis en œuvre par le système de détection des stations Gaz Noble
SPALAX. Les rendements d’absorption totale obtenus expérimentalement et par la simu-
lation sont retranscris dans la ﬁgure 2.8. On observe une très bonne similitude, avec un
écart relatif moyen inférieur à 3 %. Au ﬁnal, les paramètres de simulations sont synthétisés
dans le tableau 2.4. Les grandeurs géométriques (dimensions du cristal, distances entre
matériaux) permettant de calibrer les simulations Monte-Carlo ont été obtenues à partir
des données constructeurs et des radiographies des détecteurs, tandis que les grandeurs
physique (i.e. les volumes morts) ont été optimisées pour que les rendements simulés
soient similaires aux étalonnages expérimentaux.
Les rendements de détection pour trois géométries de mesure sont donnés, chacune étant
représentative d’une conﬁguration de mesure particulière du spectromètre Gamma3. Ces
géométries sont :
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Paramètre Porthos Athos Aramis
Épaisseur cristal* 31,20 31,63 31,60(en mm)
Diamètre cristal* 81,0 81,0 80,9(en mm)
Épaisseur des fenêtres* 500 500 500(en μm)
Zone morte face avant** 5 5 5(en μm)
Zone morte latérale** 800 1000 1000(en μm)
Zone morte face arrière** 600 600 600(en μm)
Distance fenêtre/cristal* 6,31 5,69 7,46(en mm)
Tableau 2.4 – Paramètres optimisés clefs du modèle de simulation Monte-Carlo des détecteurs
Athos, Porthos et Aramis. Les paramètres marqués * sont obtenus à partir des
données du constructeur ou de l’analyse des radiographies des détecteurs, ceux mar-
qués ** sont optimisés à partir de la comparaison entre les étalonnages en rendement
simulé et mesuré.
Figure 2.9 – Schéma de simulation sous GEANT4 de la géométrie de mesure d’un ﬁltre de prélève-
ment des particules atmosphériques RASA compressé, placé entre Athos et Aramis.
• d’une part la géométrie classique pour la mesure des radioxénons (la cellule gaz
SPALAX), cette géométrie de cellule gaz (ﬁgure 2.7) ne fait intervenir qu’un seul
détecteur (dans ce cas il s’agit du détecteur Porthos).
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Figure 2.10 – Courbes de rendement de détection simulé sous GEANT4 et mesuré en géométrie
de mesure d’un ﬁltre compressé de prélèvement des particules atmosphériques RASA
placé entre Athos et Aramis. Le rendement Somme correspond à l’addition des
spectres d’Athos et Aramis. À titre de comparaison, le rendement d’absorption
totale pour la même géométrie obtenu avec le détecteur FRL08_001 (détecteur HPGe
de type N coaxial installé au laboratoire).
• D’autre part la mesure en géométrie de ﬁltre RASA. Les ﬁltres RASA sont des
ﬁltres de prélèvement atmosphérique. Sous sa forme compressé, il a un diamètre de
70 mm et une épaisseur de 18 mm. Dans ce cas, le ﬁltre est placé entre Athos et
Aramis(cf. ﬁgure 2.9) et les résultats des simulations sont donnés dans la ﬁgure
2.10.
• Enﬁn, la mesure en géométrie SG500. Le SG500 est un cylindre de 500 mL de vo-
lume. C’est la géométrie typique pour la mesure des échantillons volumineux ou
des échantillons liquides de grand volume. Cette géométrie est mesurée par les trois
détecteurs. Cette géométrie de mesure est illustrée par la ﬁgure 2.11. Le gain obtenu
lors d’une mesure avec un ou trois détecteurs au germanium est illustré en ﬁgure
2.12 et les résultats de ces simulations sont donnés dans la ﬁgure 2.13.
L’utilisation de deux détecteurs permet donc de doubler le rendement d’absorption
totale (cf. ﬁgure 2.10). Le spectromètre Gamma3 ainsi conﬁguré a un rendement d’ab-
sorption totale supérieur à 30 % entre 20 et 200 keV (et même supérieur à 40 % entre 30
et 120 keV). En comparaison, le GC6020 de Canberra, un détecteur HPGe coaxial ayant
une eﬃcacité de 60 % (selon la norme ANSI/Std 325-1996) a un rendement d’absorption
totale pour un ﬁltre de 7 cm de diamètre ne dépassant pas les 10 % (à 150 keV). Ainsi,
même si les géométries ne sont pas exactement les mêmes, l’utilisation de deux détecteurs
BEGe5030 (tel que c’est le cas pour le spectromètre Gamma3) apporte un gain appré-
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ciable en terme de rendement de détection.
Figure 2.11 – Schéma de simulation sous GEANT4 de la géométrie de mesure d’un volume SG500,
placé entre Athos, Porthos et Aramis.
Par ailleurs, on s’aperçoit que pour la mesure d’une géométrie SG500, le rendement
d’absorption totale est 2,5 à 2,6 fois supérieur lorsque la mesure est effectuée avec trois
détecteurs au lieu d’un (cf. figure 2.13). Dans ce cas les détecteurs latérauxAthos etAra-
mis apportent chacun 3/10e du rendement de détection, tandis que le détecteur central
Porthos en apporte 4/10e (du fait de la géométrie du SG500). Les gains de rendement
constatés sont supérieurs aux estimations de Jutier et Douysset (2012). Le spectromètre
Gamma3 présente donc un rendement de détection en géométrie SG500 particulièrement
élevé (supérieur à 10 % entre 25 et 300 keV). Le gain (de 2,5 à 2,6 en rendement d’absorp-
tion total) apporté par une mesure à trois détecteurs germanium est illustré en figure 2.12.
Un gain supplémentaire pour les échantillons de large volume peut être obtenu en re-
pensant la géométrie de ce type d’échantillons. Le rendement d’absorption totale d’une
géométrie appelée LV835 (de 835 mL de volume contre 500 mL pour le SG500), a été
simulé. Cette géométrie est présentée en figure 2.14. Dans ce cas, l’échantillon est un cube
dont deux cotés ont la dimension du diamètre du capot des détecteurs Athos et Aramis,
et un coté a la dimension du diamètre du capot du détecteur Porthos.
Les simulations Monte-Carlo des rendements d’absorption totale, illustrées en figure
2.15, montrent un gain entre 24 et 47 % (et un gain moyen de 33 %) du rendement d’ab-
sorption totale (normalisé par le volume d’échantillon) obtenu avec la géométrie LV835
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Figure 2.12 – Illustration du gain de rendement apporté par l’utilisation de trois détecteurs au ger-
manium au lieu d’un seul. La courbe en bleu est le spectre de mesure d’un standard
de radioactivité en géométrie SG500 obtenu avec le détecteur Porthos, et la courbe
rouge est le spectre de la même acquisition en sommant les spectres obtenus avec les
détecteurs Athos, Porthos et Aramis.
Figure 2.13 – Courbe de rendement de détection simulé sous GEANT4 en géométrie de mesure
d’un volume SG500 placé entre Athos, Porthos et Aramis. Le rendement Somme
correspond à l’addition des spectres d’Athos, de Porthos et d’Aramis. Dans cette
géométrie, l’utilisation de trois détecteurs HPGe permet de gagner un facteur 2,5 à
2,6 sur le rendement par rapport à une mesure à un seul détecteur.
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Figure 2.14 – Schéma de simulation sous GEANT4 de la géométrie de mesure d’un LV835, placé
entre Athos, Porthos et Aramis. Le LV835 est une brique de 835mL de volume,
adaptée précisément à une mesure à trois détecteurs telle que celle présentée sur la
ﬁgure.
Figure 2.15 – Simulation Monte-Carlo du rendement d’absorption totale lors de la mesure d’un
LV835. À titre de comparaison, le rendement d’absorption totale en géométrie SG500
est aussi aﬃché sur le graphique. En ordonné, le rendement d’absorption totale est
multiplié par le volume de la géométrie correspondante (835mL pour LV835 et 500
mL pour le SG500) aﬁn de tenir compte du gain en volume apporté par l’utilisation
d’une géométrie LV835.
comparé au rendement d’absorption totale obtenu avec la géométrie SG500. Cela signiﬁe
qu’à bruit de fond équivalent entre la géométrie SG500 et LV835 (puisque la mesure de
ces deux géométries implique l’utilisation des trois détecteurs HPGe), la mesure en géo-
métrie LV835 permet un gain moyen d’environ 33 % des activités minimales détectables
volumiques par rapport à une mesure en géométrie SG500.
Toutefois, comme le montre l’équation 1.36, l’AMD d’un radionucléide dépend de son
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rendement d’absorption totale et de sa LD dans sa région d’intérêt de mesure. Ainsi,
l’analyse de ses rendements de détection ne suffit pas à évaluer les performances de mesure
d’un spectromètre à très bas bruit de fond. L’étude des pics et du comptage intégral du
bruit de fond est nécessaire.
2.4 Étude du bruit de fond
L’étude du bruit de fond s’effectue en deux temps. On s’intéressera d’abord au comp-
tage intégral de ce bruit de fond, et ensuite aux pics caractéristiques de celui-ci.
Le comptage intégral et les pics de bruit de fond du spectromètre Gamma3 sont com-
parés (en moyenne ou détecteur par détecteur) à deux spectromètres à bas bruit de fond
du laboratoire FRL08 du CEA/DAM. Le laboratoire FRL08 est le laboratoire certifié
par l’OTICE pour la re-mesure et l’expertise des échantillons produits par les stations
particules du Système de Surveillance International (SSI) du TICE.
• le spectromètre FRL08_001 est équipé d’un détecteur HPGe de type N coaxial
et dont le cristal de germanium a un volume de 250 cm3. Ce spectromètre est
équipé d’un véto cosmique, d’un blindage de plomb de 15 cm d’épaisseur et d’une
électronique analogique. Son efficacité relative (au sens de l’ANSI/Std 325-1196) est
de 59 %.
• le spectromètre FRL08_004 est équipé d’un détecteur HPGe de type P coaxial
et dont le cristal de germanium a un volume de 186 cm3. Ce spectromètre est
équipé d’un véto cosmique, d’un blindage de plomb de 15 cm d’épaisseur et d’une
électronique analogique. Son efficacité relative (au sens de l’ANSI/Std 325-1196) est
de 53 %.
2.4.1 Étude du comptage intégral
Le bruit de fond intégral est le comptage total sur une certaine gamme d’énergie lors
d’une mesure de bruit de fond.
Afin d’illustrer le gain apporté par différents éléments du blindage, l’évolution du bruit
de fond intégral normalisé à la masse des cristaux de germanium du spectromètreGamma3
dans différentes configurations de blindage est représenté en figure 2.16. Ainsi, on observe
que le bruit de fond intégral est diminué d’un facteur 280 entre une mesure dans le blin-
dage ouvert et une mesure en conditions optimales (blindage fermé, avec véto cosmique et
injection d’azote à 400 L/h). La figure 2.16 montre aussi que, en château fermé, l’utilisa-
tion du véto cosmique permet de réduire le bruit de fond intégral normalisé d’un facteur
11. Ce facteur de réduction du bruit de fond est meilleur que ceux publiés par Schroettner
et al. (2004), Povinec et al. (2004) ou encore Burnett et Davies (2012). Enfin, l’utilisation
combinée des deux techniques de blindage actif (le véto cosmique et l’injection d’azote à
400 L/h) en condition optimale permet de réduire le bruit de fond intégral normalisé d’un
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Figure 2.16 – Évolution du taux de comptage intégral normalisé (par la masse de germanium) du
bruit de fond sur la gamme [20-2500 keV] en fonction du blindage mis en œuvre.
facteur 13,9.
Le bruit de fond intégral du spectromètre sur diﬀérentes plages d’énergie est donné dans
le tableau 2.5. À titre de comparaison, les bruits de fond intégraux de deux autres spec-
tromètres du laboratoire sont aussi fournis dans ce tableau. On note ainsi que sur chacune
des plages d’énergie considérées, le bruit de fond intégral du spectromètre Gamma3 est
deux fois plus faible que ceux des deux autres spectromètres.
Le bruit de fond intégral sur la gamme 40-2700 keV, normalisé par la masse du cristal
de germanium du spectromètre est comparé en ﬁgure 2.17 avec ceux de la communauté
scientiﬁque. L’éventail de spectromètres étudiés dans cette ﬁgure est très large, puisque
sont représentés des spectromètres installés en laboratoire de surface (de 1 à 10 m.w.e.), en
laboratoire de faible profondeur (de 10 à 100 m.w.e.), et en laboratoire profond (profondeur
supérieure à 100 m.w.e.). Le spectromètre Gamma3 a le bruit de fond intégral normalisé
sur la gamme énergétique de 40 à 2700 keV le plus bas des spectromètres en laboratoire
de surface.
2.4.2 Pics caractéristiques du bruit de fond
La liste des pics résiduels du bruit de fond est donnée dans le tableau 2.6. Ce tableau
permet d’estimer le gain apporté par les diﬀérents composants du blindage. L’étude de
l’eﬀet de la couche de PE/B et de l’injection d’azote sera abordée plus loin. Il s’agit ici
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Caractéristique Taux de comptage intégral du bruit de fond (en min−1)
Athos Porthos Aramis Moyenne FRL08_001 FRL08_004
20 - 2500 3,08 3,38 2,96 3,14 8,6 7,9
Gamme 40 - 2500 2,96 3,19 2,79 2,98 6,9 7,4
d’énergie 100 - 400 1,12 1,21 1,04 1,12 2,2 2,9
(keV) 400 - 1400 1,18 1,26 1,10 1,18 2,6 2,8
1400 - 2500 0,22 0,26 0,24 0,24 0,9 0,8
Type 5030P 5030P 5030P 250 cm3 186 cm3
BEGe BEGe BEGe n-type HPGe p-type HPGe
Masse de 0,87 0,85 0,86 1,3 0,99germanium (kg)
Tableau 2.5 – Comparaison des taux de comptage normalisés de bruit de fond des détecteurs du
spectromètre Gamma3 (avec injection d’azote à 400 L/h) avec ceux de deux spec-
tromètres du laboratoire : FL08_001 (détecteur HPGe coaxial de type N, cristal de
250 cm3) et FRL08_004 (détecteur HPGe coaxial de type P, cristal de 186 cm3).
Figure 2.17 – Comparaison des bruits de fond de diﬀérents spectromètres au germanium (spécialisés
dans les mesures de traces de radioactivité) en fonction de la profondeur du labora-
toire. * : le laboratoire Felsenkeller n’utilise pas de véto cosmique. ** : le bruit de fond
intégral de l’IRSN est calculé sur la gamme de 30 à 1600 keV. *** : le bruit de fond
intégral du CENBG est calculé sur la gamme de 30 à 3000 keV. Ces taux de comp-
tage normalisés sont tirés de : Hult et al. (2000), Schwaiger et al. (2002), Hurtado
et al. (2006), Povinec et al. (2004), Povinec et al. (2008b), Wieslander et al. (2009),
Koehler et al. (2009), Ferreux et al. (2009), Haines et al. (2011), de Vismes Ott et al.
(2012), Perrot et al. (2012), Hofmann et al. (2013), Thomas et al. (2013), van Beek
et al. (2013), et Heusser et al. (2013).
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Éléments de bruit de fond Taux de comptage (en h−1)
Énergie photon Origine Porthos Athos Aramis FRL08_001 FRL08_004(en keV)
23,4 71mGe 0,42 0,49 0,55 4,7 [9,6] 0,47 [1,0]
46,5 210Pb 0,30 0,29 0,26 0,47 [1,6] 0,18 [0,7]
53,2 – 53,4 214Pb,73mGe 0,33 0,24 0,29 1,53 [5,4] 0,56 [2,0]
63,3 234Th 0,16 0,32 0,12 - -
66,7 73mGe 0,60 0,65 0,80 6,99 [10] 4,37 [6,3]
72,9 Pb K-X 0,44 0,34 0,28 2,06 [5,9] 0,16 [0,4]
75,0 Pb X-rays, 1,34 1,38 1,35 5,66 [4,2] 0,83 [0,6]214,212Pb
77,1 214,212Pb 1,17 1,06 0,79 3,40 [3,4] 0,76 [0,8]
84,9 Pb K-X 0,27 0,34 0,52 1,91 [5,0] 0,41 [1,1]
87,6 Pb K-X 0,50 0,67 0,38 0,82 [1,6] 0,31 [0,6]
92,6 234Th 0,62 0,68 0,38 0,22 [0,4] -
139,7 75mGe 0,78 0,92 0,87 4,37 [5,0] 2,96 [3,4]
143,8 235U 0,14 0,19 0,16 - 0,12 [0,7]
159,7 77mGe 0,22 0,13 0,20 0,20 [1,1] 0,84 [4,5]
175,0 71mGe 0,27 0,10 0,17 0,73 [4,0] 0,45 [2,6]
185,7 – 186,2 235U – 226Ra 0,37 0,42 0,33 - 0,43 [1,2]
198,3 71mGe 1,18 1,27 1,09 4,86 [4,2] 2,71 [2,3]
238,6 212Pb 0,51 0,39 0,41 0,49 [1,2] 0,55 [1,3]
241,9 214Pb 0,69 0,49 0,43 1,85 [3,4] 0,94 [1,7]
277,4 208Tl 0,16 0,18 0,18 - 0,81 [4,8]
295,2 214Pb 1,42 1,27 0,97 3,75 [2,9] 1,69 [1,4]
351,9 214Pb 2,45 2,00 1,85 6,61 [3,1] 3,30 [1,6]
511 Annih. 2,85 2,52 2,44 5,76 [2,2] 5,63 [2,2]
537,4 206*Pb 0,13 0,09 - 0,16 [2,2] 0,12 [1,6]
569,7 207*Pb 0,16 0,20 0,26 0,34 [1,6] 0,64 [3,1]
583,2 208Tl 0,21 0,19 0,25 0,17 [0,8] 0,33 [1,5]
609,3 214Bi 1,78 1,36 1,37 5,41 [3,6] 2.81 [1,9]
768,4 214Bi 0,17 0,12 - 0,45 [4,7] 0,12 [1,2]
803,3 206*Pb 0,21 0,27 0,26 0,38 [1,6] 0,51 [2,1]
911,1 228Ac 0,13 0,19 0,12 - -
934,1 214Bi 0,15 0,10 - 0,25 [3,0] 0,09 [1,1]
1120,3 214Bi 0,39 0,27 0,27 1,06 [3,4] 0,52 [1,7]
1173,2 60Co 0,13 0,10 0,09 - -
1238,1 214Bi 0,15 0,08 0,08 0,50 [4,8] 0,29 [2,8]
1332,5 60Co 0,19 0,10 0,08 - 0,10 [0,9]
1460,8 40K 0,70 0,78 0,59 0,47 [0,7] 0,25 [0,4]
1764,5 214Bi 0,30 0,27 0,20 0,83 [3,2] 0,44 [1,7]
Tableau 2.6 – Taux de comptage des raies X et γ caractéristiques du bruit de fond des détecteurs au
germanium du spectromètre Gamma3. À titre de comparaison, les taux de comptage
des mêmes pics dans les bruits de fond des détecteurs FRL08_001 et FRL08_004 sont
donnés. Les ratios entre la moyenne des taux de comptage relevés dans les détecteurs
Athos, Porthos et Aramis (avec injection d’azote évaporé depuis le Dewar) et
ceux relevés dans le bruit de fond des détecteurs de FRL08_001 ou FRL08_004 sont
donnés entre crochets.
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d’étudier le pic d’annihilation à 511 keV et les pics du 40K, du 60Co, du 234Th et du 210Pb.
Le pic d’annihilation (511 keV) est au moins deux fois plus faible dans le bruit de fond
des détecteurs du spectromètre Gamma3 que dans ceux des spectromètres FRL08_001
et FRL08_004. Ce pic a plusieurs origines possibles, mais dans le cas précis d’une me-
sure de bruit de fond, il est essentiellement observé lors du passage des muons dans le
spectromètre. Cela peut justifier que le véto cosmique du spectromètre Gamma3 est plus
efficacement configuré que celui des deux autres spectromètres cités, principalement parce
que pour ce spectromètre : (i) les plaques scintillantes du véto cosmique ont un meilleur
rendement de détection des muons (facteur géométrique), et (ii) la mise en œuvre d’un véto
cosmique numérique est plus précise qu’une mise en œuvre analogique (telle qu’effectuée
pour les deux autres spectromètres). Cette réduction permet notamment une meilleure
détectabilité du 85Kr (émetteur γ à 514,0 keV) et des émetteurs β+ (tels que le 22Na et le
26Al).
Malgré l’utilisation de composants à bas bruit de fond radiologique, on observe des
traces caractéristiques de 40K, de 60Co, de 234Th, de 210Pb et de 235U dans le bruit de fond
des détecteurs. Ces isotopes sont des radionucléides primordiaux ou anthropogéniques et
peuvent être présents dans les matériaux constituant le détecteur ou le blindage. En re-
vanche, les taux de comptage relevés dans le tableau 2.6 sont inférieurs d’au moins un
ordre de grandeur aux taux de comptage caractéristiques de ces radionucléides dans le
bruit de fond d’un détecteur au germanium standard (comme donné dans le tableau 1.3).
Cela signifie que ces radionucléides ne sont présents qu’à l’état de traces dans l’environ-
nement des détecteurs Athos, Porthos et Aramis.
L’origine de ces traces peut être multiple. Le 40K peut provenir des fenêtres d’entrée
des détecteurs (cf. Povinec et al. (2008a)) et de la couche de polyéthylène boré du blin-
dage (cf. Heusser et al. (2013)). Quant au 60Co, c’est un contaminant connu de l’acier. La
structure du spectromètre et le système de refroidissement cryogénique (appelé cryostat)
des détecteurs est en acier, ce qui peut expliquer la présence de ces traces détectées dans
le bruit de fond. De plus le 234Th et le 210Pb sont des descendants de l’238U. Ces traces,
avec celles de l’235U, peuvent provenir des fenêtres d’entrée des détecteurs. Enfin, le 210Pb
peut aussi venir de la couche de plomb T2FA entourant les détecteurs.
Afin de vérifier ces hypothèses, deux mesures des composants de ces fenêtres en fibres de
carbone ont été effectuées. La première mesure a été celle d’un lot de 4 fenêtres en fibres
de carbone placées sur le capot de Porthos (pendant 4,3.105 s). La seconde mesure a
été celle d’un lot de 12 tubes de résines époxy et durcisseurs répartis à la surface du capot
du détecteur Porthos (pendant 3,5.105 s). C’est le mélange de cette résine et du durcis-
seur qui permet de fixer les fenêtres en fibres de carbone sur le capot en aluminium des
détecteurs. Ces mesures ont permis d’illustrer l’augmentation du comptage dans les ROI
attribuées au 40K lors de la mesure des fenêtres en fibre de carbone et aux 235U, 234Th et
210Pb lors de la mesure des tubes de durcisseurs et de résines. En revanche, la géométrie
d’échantillon de ces mesures ne permet pas d’analyse quantitative de ces radionucléides.
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Afin d’estimer correctement la radioactivité de ces composants (fenêtre de carbone,
durcisseur et résine), ils ont été chacun mesurés au Laboratoire Souterrain de Modane
(LSM). Le LSM est situé à environ 4800 m.w.e. de profondeur (dans le tunnel de Fréjus
entre la France et l’Italie), et les spectromètres qui y sont installés ont les bruits de fond
de mesure parmi les plus bas au monde (cf tableau 1.9). Certains d’entre eux sont spécia-
lement utilisés pour la mesure des traces de radioactivité dans certains composants des
grandes expériences de physique.
Chaque échantillon collecté a été mesuré pendant une semaine. Le détecteur utilisé pour
ces mesures est un HPGe coaxial de type N. Le cristal a un rayon de 32,5 mm et une lon-
gueur de 63 mm, pour un volume utile total de 205 cm3. Il est équipé d’une fenêtre d’entrée
en aluminium ultra-pur de 1,2 mm d’épaisseur. Cette fenêtre d’entrée a donc l’avantage
de ne contenir aucune trace de radioactivité. En revanche elle a un taux d’absorption plus
élevé que les fenêtres en fibre de carbone pour le flux de photons de basse énergie. En
particulier, le rendement d’absorption totale de ce détecteur HPGe pour les photons de
46,5 keV émis par le 210Pb est donc moins élevé que celui de Porthos. Ce détecteur est
installé dans un blindage constitué d’une première couche intérieure de cuivre ultra-pur
de 5 cm d’épaisseur et d’une seconde couche extérieure de plomb de 15 cm d’épaisseur. Le
blindage de ce détecteur et sa localisation (4800 m.w.e.) lui confèrent un très bas bruit de
fond de mesure. Son comptage intégral normalisé à la masse de germanium sur la gamme
40-2500 keV est de 6,3.10−3 s−1/kgGe, ce qui est près de 12 fois plus faible que celui du
détecteur Porthos.
Élément Énergie Bruit de fond Fenêtre Durcisseur Résine Epoxy
Comptage Intégral 40 - 2500 keV 3296 3402 3171 4048
Activité 40K 1460,9 keV – 2,3 < LD < LD
massique 235U 185,7 keV – < LD < LD 0,39
(mBq/g) 234Th 92,6 keV – 1,0 3,3 4,2
Tableau 2.7 – Résultats des mesures effectuées au LSM pour la quantification des impuretés radio-
actives dans les composants des fenêtres en fibre de carbone. Chacune des mesures
a duré une semaine. Ces impuretés radioactives sont données en mBq/g. Les incerti-
tudes liées à ces résultats sont imposées à 20 % du fait de l’étalonnage par simulation
Monte-Carlo des rendements d’absorption totale du détecteur (sans radiographie de
celui-ci et sans l’utilisation de source radioactive).
Les résultats de ces mesures sont synthétisés dans le tableau 2.7. Les rendements d’ab-
sorption totale de ce détecteur aux énergies d’émission de photons γ du 40K, de 235U,
du 234Th et du 210Pb ont été simulés avec GEANT4. Cela confirme la présence de 234Th
(descendant direct du 238U) dans le durcisseur et la résine époxy utilisés pour fixer les
fenêtres en fibre de carbone sur le capot des détecteurs HPGe. Cela peut s’expliquer par
la teneur en aluminium de la résine époxy ("Armstrong A-12", quelques dizaine de pour-
cent d’alumine). Ces mesures indiquent aussi la présence de traces de 235U dans la résine
époxy. Enfin, des traces de 40K et de 234Th (mais à un plus bas niveau que pour la résine
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ou le durcisseur) sont mesurées dans les fenêtres en fibre de carbone.
2.4.3 Interactions avec les neutrons
Figure 2.18 – Illustration de l’effet d’une couche de blindage de polyéthylène boré (PE/B) sur les
pics d’absorption neutronique par les noyaux de germanium. Les trois spectres pré-
sentés sont normalisés au temps d’acquisition de la mesure effectuée sur le détecteur
Porthos(ici 1,7.106 s). Les blindages des détecteurs FRL08_001 et FRL08_004 ne
sont pas équipés de couche de PE/B, contrairement au détecteur Porthos.
Les phénomènes d’interactions (capture, diffusion élastique ou inélastique) des neutrons
lents et rapides avec le germanium ont été présentés dans le chapitre 1, et les pics carac-
téristiques de ces interactions sont relevés dans le tableau 1.6. Les figures 2.18 et 2.19
illustrent le gain apporté par la couche de PE/B pour la réduction des pics attribuables à
l’interaction des neutrons avec le germanium. Contrairement au détecteur Porthos, les
blindages des détecteurs FRL08_001 et FRL08_004 ne comprennent pas de couche de
PE/B. Les pics consécutifs de l’interaction des neutrons avec le cristal de germanium sont
plus importants pour FRL08_001 que pour FRL08_004 car son cristal a un plus grand
volume (250 cm3 pour FRL08_001 contre 186 cm3 pour FRL08_004).
La figure 2.18 s’intéresse à la région entre 120 et 210 keV des spectres de bruit de fond
des détecteurs HPGe, où 4 pics d’activation neutronique du germanium sont repérables.
Le pic à 139,7 keV du 75mGe interfère avec celui à 140,5 keV du 99mTc, ce qui diminue la
sensibilité d’un détecteur HPGe pour ce radionucléide. Grâce à la couche de PE/B, l’aire
du pic de 75mGe dans le bruit de fond de Porthos est respectivement 5 et 3,4 fois plus
faible que dans les bruits de fond des détecteurs de FRL08_001 et de FRL08_004, ce qui
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améliore nettement la limite de détection du spectromètre à l’énergie caractéristique du
99mTc.
En dehors des zones d’énergie illustrées par les figure 2.18 et 2.19, on notera en parti-
culier que (cf. tableau 2.6) :
• à plus basse énergie, la détectabilité du 234Th (descendant direct de l’238U) est
améliorée par la réduction du pic d’activation du germanium à 66,7 keV (73mGe).
• La détectabilité du 140Ba est améliorée par la dimunition du pic à 537,4 keV de
diffusion inélastique des neutrons sur le 206Pb.
Figure 2.19 – Illustration de l’effet d’une couche de blindage de polyéthylène boré (PE/B) sur les
pics de diffusion inélastique des neutrons sur les noyaux de germanium. Les trois
spectres présentés sont normalisés au temps d’acquisition de la mesure effectuée sur
le détecteur Porthos. Les blindages des détecteurs FRL08_004 et FRL08_001 ne
sont pas équipés de couche de PE/B, contrairement au détecteur Porthos. À titre
d’information, le pic d’émission γ principal du 214Bi à 609,3 keV, le pic d’annihilation
à 511 keV et la ROI de l’émission à 477 keV de dé-excitation du 7∗Li (suite à la
capture de neutron par le 10B) sont indiqués sur chacun des spectres. On remarque
que le spectre du détecteur Porthos ne présente pas de comptage particulier dans
la ROI du 7∗Li.
La figure 2.19 illustre la zone entre 450 et 750 keV des spectres de bruit de fond des
détecteurs HPGe. Dans cette région, deux pics de diffusion inélastique des neutrons sur
les noyaux des isotopes 74 (à 595,8 keV) et 72 (à 693 keV) du germanium sont observés.
Ces pics, à forme triangulaire, ont clairement une amplitude plus faible dans le bruit de
fond de Porthos que dans celui du détecteur de FRL08_001 ou de FRL08_004. Cela
permet l’amélioration de la limite de détection d’un certain nombre de radionucléides
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d’intérêt pour le TICE (cf. De Geer (2001)), parmi lesquels : le 134Cs (604,7 keV), les
124,125,126Sb (respectivement 602,7 keV, 600,6 keV et 695,0 keV), le 108mAg (614,3 keV), le
129mTe (695,9 keV), les 106Ru/Rh (621,9 keV) et le 74As (595,8 keV). Sur cette figure, on
observe aussi la réduction du pic d’annihilation à 511 keV (cf. la section 2.4.2 précédente).
Enfin, aucun pic d’émission suite à la capture des neutrons par le 10B n’est observé à
477 keV. Ceci souligne que la couche de plomb T2FA a une épaisseur adéquate.
2.4.4 Interférences liées aux descendants du radon
La concentration du radon dans le laboratoire oscille entre 15 et 30 Bq/m3 au cours
de l’année. Le radon est un gaz noble et il diffuse à travers les parois du blindage du
spectromètre Gamma3 et interfère avec la mesure. Comme détaillé précédemment, une
injection de gaz dans la chambre de mesure du spectromètre a été effectuée.
Lors de la mesure de bruit de fond des détecteurs du spectromètre Gamma3 étudié
dans le tableau 2.6, seule une injection d’azote évaporé depuis l’un des cryostats avait été
effectuée. On remarque néanmoins que la diminution des pics d’émission γ imputables aux
descendants du radon (214,212Pb et 214,212Bi) est déjà conséquente. En effet, un facteur de
réduction de 4,8 de l’aire du pic à 1238 keV du 214Bi entre le bruit de fond de FRL08_001
et celui du spectromètre Gamma3 est observé.
Afin d’accentuer la réduction de ces pics d’émission, différents débits contrôlés d’azote
entre 0 et 500 L/h ont été injectés dans la chambre de mesure. Les bruits de fond corres-
pondant ont été étudiés. Ces études permettent de relier directement ce débit à l’aire des
pics du 214Pb et du 214Bi dans le bruit de fond du spectromètre Gamma3.
La figure 2.20 illustre l’évolution du taux de comptage intégral dans la ROI de l’émis-
sion γ principale du 214Pb à 352 keV. On observe que ce taux de comptage diminue lorsque
le débit d’azote injecté augmente. En revanche, aucun gain notable n’est observé lorsqu’on
passe d’un débit d’azote injecté de 300 à 400 L/h. Ainsi, il semble qu’un débit d’azote de
300 L/h (soit un peu plus que 50 m3/semaine) soit optimal pour réduire l’influence du ra-
don et de ses descendants dans le bruit de fond des détecteurs du spectromètre Gamma3.
Comme donné par le tableau 2.5, le taux de comptage intégral moyen (normalisé par
300 keV) du bruit de fond sur la gamme 100-400 keV est de 0,28 h−1/keV, et le taux
de comptage intégral moyen normalisé (par la largeur de la ROI, i.e. 5,2 keV) dans la
ROI considérée avec une injection d’azote à 300 ou 400 L/h est de 0,27 h−1/keV. Ainsi,
l’augmentation de 300 L/h à 400 L/h ne permet pas de diminuer notablement l’aire à
352 keV du 214Pb car le comptage dans sa ROI n’est plus significatif.
L’injection directe d’azote évaporé depuis le cryostat d’un détecteur HPGe donne un
taux de comptage moyen dans la région 352 ± 2,6 keV de 2,5 coups/h (équivalent à un
débit d’azote injecté moyen d’environ 100 L/h). Au regard de la figure 2.20, ce flux d’azote
évaporé est donc trop faible pour purger efficacement les 50 L de la chambre de mesure.
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Figure 2.20 – Taux de comptage intégral (en h−1) dans la région d’intérêt de l’émission γ principale
du 214Pb (ROI : 352 ± 2,6 keV) en fonction du débit d’azote injecté. Ce comptage
correspond à la moyenne des comptages relevés dans Athos, Porthos et Aramis.
On remarque qu’au dessus d’un débit de 300 L/h, l’injection d’azote n’a plus d’eﬀet
sur le pic du 214Pb.
2.5 Gains en Activité Minimale Détectable (AMD)
L’utilisation d’un système de détection à haut rendement et à bas bruit de fond permet
d’améliorer la détectabilité (i.e. l’activité minimale détectable) des radionucléides d’inté-
rêt du TICE. À titre d’exemple, l’amélioration des AMD des radioxénons en spectromé-
trie d’émission γ (telle qu’elle est mise en œuvre sur une station SPALAX) est donnée
dans le tableau 2.8 lors de la mesure d’une cellule gaz SPALAX sur le détecteur Porthos.
De plus, l’amélioration des AMD pour 10 des radionucléides parmi les plus importants
(au sens de l’étude de Matthews (2005)) pour la surveillance du TICE est indiquée dans
le tableau 2.9 pour la mesure en géométrie RASA lors de l’utilisation simultanée des dé-
tecteurs Athos et Aramis.
Enﬁn, l’amélioration des AMD pour 10 radionucléides parmi les plus importants pour
la surveillance du TICE ainsi que pour la surveillance des anciens sites d’essais nucléaires
est indiquée dans le tableau 2.10 pour la mesure en géométrie SG500 lors de l’utilisation
simultanée d’Athos, de Porthos et d’Aramis.
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Radionucléide Raie γ (keV) AMD (en mBq) Gain Critère de certificationGamma3 BEGe5030 du TICE (AMD en mBq)
131mXe* 163,9 26 94 3,6 5
133mXe* 249,8 8,9 30 3,4 5
133Xe* 81,0 1,2 4,6 3,8 5
135Xe** 233,2 3,9 14 3,6 15
Tableau 2.8 – Comparaison des Activités Minimales Détectables obtenues sur le spectromètre
Gamma3 et sur un détecteur HPGe de type BEGe5030 (entouré de 15 cm de plomb
et sans véto cosmique) pour les quatre radioxénons d’intérêts du TICE en géométrie
de mesure de cellule gaz SPALAX. * : AMD calculée pour une mesure de 6 jours,
** : AMD calculée pour une mesure de 2 jours.
2.5.1 En cellule de mesure gaz SPALAX
Rappelons que la cellule de mesure gaz SPALAX est une cellule d’aluminium bas bruit.
Cette cellule est placée sur un détecteur HPGe, et la mesure des radioxénons est effectuée
sur leurs émissions γ. Le rendement d’absorption total de détection d’une cellule de me-
sure gaz SPALAX a été obtenu expérimentalement et par simulation Monte-Carlo. Les
résultats de ces mesures et de ces simulations sont illustrés en figure 2.8.
Les AMD obtenues avec le spectromètre Gamma3 ou avec un détecteur germanium de
type BEGe5030 (tel que ceux installés en station) pour la mesure des radioxénons sont
indiquées dans le tableau 2.8. Pour la mesure avec le spectromètre Gamma3, la cellule
de mesure gaz SPALAX est placée sur le détecteur Porthos. Ce détecteur est tout à
fait semblable (en terme de type de fenêtre d’entrée et de taille de cristal) au détecteur
BEGe5030 dont il est question dans le tableau 2.8. Ainsi, les gains en AMD (amélioration
de 3,4 à 3,8 de celle-ci) sont conséquents et ils sont obtenus uniquement grâce à l’utilisa-
tion d’un blindage optimisé.
En revanche, ces résultats montrent que cette technique de mesure ne permet pas d’at-
teindre des AMD suffisamment basses pour correspondre aux critères de certification du
TICE pour la mesure des radioxénons. Une cellule de mesure gaz équipée de fenêtres en
fibre de carbone et pouvant être insérée entre Athos et Aramis est en cours de déve-
loppement (cf. figure 2.21). Une telle géométrie de mesure (semblable à celle du filtre
de prélèvement des aérosols atmosphériques RASA) permettrait de doubler le rendement
d’absorption totale pour la mesure des radioxénons par spectrométrie γ directe. De plus,
une quantification des deux radioxénons métastables sur leurs émissions Kα-X permet-
trait, pour cette nouvelle cellule gaz, d’atteindre les critères de certification pour la mesure
des radioxénons. Néanmoins, il est montré dans le chapitre 2 que la mesure des radioxénons
par coïncidence photon/électron permet aussi d’atteindre ces critères de certification.
2.5.2 Géométrie RASA
La géométrie RASA correspond à la géométrie de mesure d’un filtre de prélèvement
des particules atmosphériques, sous sa forme compressée. Dans ce cas, le filtre a une
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Figure 2.21 – Photographie d’une cellule gaz équipée de deux fenêtres en ﬁbre de carbone. Cette
cellule a été spécialement conçue pour être placée entre les détecteurs Athos et
Aramis.
Radionucléide Raie γ (keV) AMD (en mBq) GainGamma3 FRL08_001
241Am 59,5 0,92 4,0 4,6
99mTc 140,5 8,8 41 4,7
141Ce 145,4 0,79 2,5 3,2
132Te 228,3 0,9 2,9 3,0
131I 364,5 1,0 3,0 3,1
133I 529,9 4,3 13 2,9
140Ba 537,3 4,3 11 2,7
127Sb 685,1 4,6 11 2,5
95Zr 756,7 2,1 4,6 2,2
95Nb 765,8 1,22 3,6 3,0
Tableau 2.9 – Comparaison des Activités Minimales Détectables obtenues sur le spectromètre
Gamma3 et FRL08_001 (pour une durée d’acquisition de 480000 s) pour dix ra-
dionucléides d’intérêt majeur pour la surveillance du TICE (cf. Matthews (2005)), en
géométrie RASA. Il est à noter que la quantiﬁcation sur une mesure 480 000 s des
radionucléides à "vie courte" (99mTc et 133I) n’est pas optimale.
forme cylindrique et il est placé entre les détecteurs Athos et Aramis (comme illustré
précédemment en ﬁgure 2.9). Les activités minimales obtenues pour 10 radionucléides
d’intérêts, dans cette conﬁguration de mesure, sont données dans le tableau 2.9.
On observe ainsi une diminution d’un facteur 4,6 de l’AMD pour le 241Am. C’est le
résultat de la combinaison de trois facteurs :
• l’utilisation de détecteurs HPGe équipés de fenêtres d’entrée en ﬁbres carbone per-
met un meilleur rendement de détection pour les photons de 59,54 keV comparés à
un détecteur dont la fenêtre d’entrée est en aluminium (comme c’est le cas pour le
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détecteur du spectromètre FRL08_001) ;
• dans cette géométrie, l’utilisation de deux détecteurs face à face permet de doubler
le rendement d’absorption totale (comme illustré sur la figure 2.10) ;
• le bruit de fond dans la région inférieure à 100 keV du spectre énergétique est réduit
pour les détecteurs du spectromètre Gamma3 par rapport au détecteur du spectro-
mètre FRL08_001.
De plus, on observe une diminution d’un facteur 4,7 de l’AMD du 99mTc (à 140,5 keV).
Cette forte diminution est liée à l’augmentation d’un facteur supérieur à 2 du rendement
de détection, mais aussi à la diminution du pic d’émission γ dû à l’activation du ger-
manium (pic d’activation 75mGe à 139,7 keV dans les bruits de fond des détecteurs du
spectromètre Gamma3. Ce résulte donc directement de la couche en polyéthylène boré
du blindage.
Pour les 141Ce, 132Te, 131,133I on remarque une amélioration d’un facteur 3,2 à 3,0 de
l’AMD. Cette amélioration est due à l’effet combiné : d’un meilleur rendement d’absorp-
tion totale, d’une meilleure résolution et d’un bruit de fond intégral plus bas.
Enfin, pour les 127Sb, 140Ba et 95Zr, l’amélioration de l’AMD est d’un facteur 2,2 à 2,7.
Ce qui est directement relié à l’amélioration du bruit de fond, l’amélioration de la résolu-
tion et l’augmentation du rendement d’absorption totale. Cette amélioration des AMD est
moins prononcé que celles des 141Ce, 132Te, 131,133I car comme illustré en figure 2.10, le gain
en rendement entre les deux configurations de mesure diminue lorsque l’énergie augmente.
L’amélioration de l’AMD de 95Nb est de 3,0, ce qui est meilleure que l’amélioration
de celle du 95Zr (radionucléide le plus proche en énergie). Ceci est due à la meilleure
résolution en énergie des détecteurs HPGe utilisé en comparaison à celui du spectromètre
FRL08_001. Dans le cas de 95Nb, cela permet une meilleure séparation avec le pic d’émis-
sion γ du 214Bi à 768,4 keV.
Le critère de certification du TICE pour les mesures de filtres de prélèvement des
particules atmosphériques est d’atteindre, pour un filtre de 70 mm de diamètre et de 6
mm d’épaisseur, une AMD de 24 mBq au 140Ba en moins de 7 jours. Une mesure effectuée
avec le spectromètre Gamma3 permet d’atteindre cette AMD en 5 heures.
2.5.3 Géométrie SG500
Quelques AMD de radionucléides d’intérêts du spectromètre Gamma3 en géométrie
SG500 pour une mesure de 480000 s sont données dans le tableau 2.10. À titre de com-
paraison, les mêmes AMD sont données pour le détecteurs FRL08_001.
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Radionucléide Raie γ (keV) AMD (en mBq) GainGamma3 FRL08_001
240Pu 45,2 2,4.103 8,9.103 3,7
239Pu 51,6 3,9.103 1,4.104 3,6
241Am 59,5 3,4 16 4,8
234Th 63,3 31 1,8.102 5,8
235U 185,7 2,7 8,7 3,2
134Cs 604,6 3,1 10 3,4
137Cs 661,7 3,7 9,7 2,6
228Ac 911,2 11 35 3,2
234mPa 1001,0 3,2.102 1,0.103 3,2
60Co 1173,2 3,4 9,3 2,8
Tableau 2.10 – Comparaison des Activités Minimales Détectables obtenues sur le spectromètre
Gamma3 ou FRL08_001 pour une acquisition de 480000 s de 10 radionucléides
d’intérêt majeur pour la surveillance des sites des essais nucléaires, en géométrie
SG500 (matrice équivalente eau).
2.5.4 Gains en AMD : bilan
Les tableaux 2.8, 2.9 et 2.10 illustrent le gain apporté par le spectromètre Gamma3
pour la mesure directe de traces de radioactivité. Ces gains permettent d’atteindre des
AMD parmi les meilleures publiées pour un spectromètre de surface. Le spectromètre
Gamma3 associe donc facilité de maintien en conditions opérationnelles et AMD de très
bas niveau. Il constitue ainsi est un outil de pointe pour les analyses radiologiques (et
particulièrement en cas de crise).
Ce spectromètre garantit de meilleures AMD que les systèmes concurrents pour une
même durée d’acquisition. Et donc par exemple, dans le cas de la mesure à bas-niveau de
filtres de prélèvement des particules atmosphérique, cela permet de surveiller des événe-
ments radiologiques à plus longue distance.
Par ailleurs, les AMD d’autres spectromètres sont atteintes beaucoup plus rapidement
par le spectromètre Gamma3. En effet, l’équation 1.36 montre que sous sa forme la plus
basique, AMD ∝ 1/
√
Tacq. Ainsi, en comparant deux spectromètres "une AMD deux fois
plus faible pour une durée d’acquisition identique" équivaut à "une durée d’acquisition 4
fois plus courte pour des AMD identiques". Les avantages liés à des acquisitions de plus
courtes durée sont multiples. En particulier, cela permet : (i) d’augmenter la détectabilité
des radionucléides de période courte (i.e. inférieure à quelques jours), (ii) d’augmenter
la disponibilité du spectromètre, et (iii) d’obtenir une réponse rapide concernant une
situation radiologique donnée. Ces trois points sont particulièrement importants pour
l’utilisation du spectromètre Gamma3 comme outil d’analyse en cas de crise.
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Figure 2.22 – Schéma de simulation sous GEANT4 du détecteur PIPSBox. Le volume de gaz consi-
déré est le volume inséré entre les deux PIPS (le "volume source central", égal à
10,6 cm3), et les deux volumes insérés entre les PIPS et les fenêtres de carbone (les
"volumes sources insérés", de 0,6 cm3 chacun, sont les volumes de gaz compris entre
un détecteur PIPS et une fenêtre en fibre de carbone). Les principaux volumes pris
en compte dans la simulation sont détaillés : les fenêtres en fibres de carbone sont
en vert, les détecteurs PIPS sont en vert clair, le capot aluminium en gris clair, le
volume de source central en gris foncé et les volumes de sources insérés en bleu.
2.6 Étude des détecteurs au silicium
Le détecteur PIPSBox a été conçu pour l’analyse des échantillons issus des stations
Gaz Noble du réseau du TICE. Ces échantillons peuvent contenir certains radioxénons
d’intérêt, ainsi que du 222Rn et ses descendants. Contrairement à un échantillon produit
par une station de prélèvement des aérosols atmosphériques et comme cela a été expliqué
en section 1.5.3, les descendants du 220Rn ne sont pas observables dans les échantillons
produits par une station Gaz Noble.
La réponse des détecteurs PIPS aux photons et aux électrons émis par les 131m,133m,133,135Xe,
le 214Pb et 214Bi est étudiée dans cette partie. Les résultats présentés sont issus des si-
mulations Monte-Carlo sous GEANT4. Le modèle du détecteur PIPSBox utilisé pour ces
simulations est illustré en figure 2.22.
2.6.1 Rendements de détection pour les électrons
Les électrons émis par les radioxénons et les descendants du 222Rn sont : (i) soit des
électrons de conversion (CE), (ii) soit des électrons Auger, ou (iii) soit des électrons issus
de la décroissance β−. Les rendements de détection ne sont pas calculés de la même façon
selon les cas. Pour les CE et les électrons Auger, le rendement de détection est égal au
ratio entre le nombre d’électrons émis et le nombre d’électrons détectés dans la ROI qui
leur est attribuée.
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Le spectre d’énergie des électrons issus de la décroissance β− est continu. Le rendement
de détection de ces électrons correspond alors au ratio entre le nombre d’électrons émis et
le comptage intégral du spectre mesuré, calculé entre deux bornes, Emin et Emax. Emax est
caractéristique de la décroissance β− considérée, tandis que Emin (aussi appelée énergie de
coupure) est caractéristique du détecteur. Ce rendement de détection pour les électrons
β− est bien différent de celui des CE et des électrons Auger. Il suffit qu’un électron β−
dépose une énergie supérieure à Emin dans le détecteur pour qu’il soit considéré comme
détecté, tandis qu’un CE ou un électron Auger doit déposer dans le détecteur une énergie
suffisante pour participer au comptage dans sa ROI associée et être ainsi considéré comme
correctement détecté.
Rendements de détection des électrons Auger et des CE
Figure 2.23 – Rendements simulés d’absorption totale des électrons par un PIPS. Différentes com-
positions du gaz à 800 hPa ont été prises en compte. Les zones 1. (cette zone est plus
grande pour la courbe en noire correspondant à un gaz composé à 70 % de xénon),
2. et 3. sont détaillées sur la figure. Dans la zone 1. le rendement d’absorption totale
des électron est fortement influencé par la composition du gaz. Dans la zone 2. le
rendement d’absorption totale des électrons n’est pas influencé par la composition du
gaz. Enfin, en zone 3. le rendement d’absorption totale des électrons diminue avec
leur énergies car ceux-ci sont maintenant suffisamment énergétique pour traverser
totalement le détecteur PIPS.
Les rendements de détection des CE et des électrons Auger par un détecteur PIPS
dans la géométrie PIPSBox sont fournis en figure 2.23. Dans cette simulation, plusieurs
compositions de gaz à 800 hPa sont considérées. Ces différents mélanges de gaz sont :
• de l’air (donné à titre indicatif).
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• un gaz de N2 pur, simulant la composition d’un étalon de xénon.
• un gaz composé de 30 % de xénon et de 70 % d’azote, ce qui correspond à la
composition typique du gaz dans une cellule de mesure gaz SPALAX.
• un gaz composé de 70 % de xénon et de 30 % d’azote, ce qui correspond à une
possible composition du gaz dans une version optimisée du procédé gaz SPALAX.
La figure 2.23 montre que, pour toutes les compositions de gaz considérées, trois régions
d’énergie se distinguent pour le rendement de détection des CE et des électrons Auger :
une zone à basse énergie, une zone de moyenne énergie et une zone de haute énergie.
1. La zone de basse énergie dépend de la composition du gaz. Elle s’étend de 30 à
80 keV pour un gaz composé d’air, d’azote ou d’un mélange 30/70 en xénon/azote.
En revanche, elle s’étend de 30 à 140 keV pour un gaz composé d’un mélange 70/30
en xénon/azote. Dans cette zone, le rendement de détection des CE et des électrons
Auger est très influencé par la composition du gaz. Le dépôt partiel d’énergie (ou
l’absorption) des électrons dans le gaz diminue le rendement. Les électrons Auger
des radioxénons ont des énergies comprises entre 23,5 et 36 keV. Le rendement
de détection des détecteurs PIPS pour ces électrons est inférieur à 17 % pour un
gaz composé d’azote et inférieur à 10 % pour un gaz composé d’un mélange 30/70
en xénon/azote. Le rendement de détection d’un détecteur PIPS pour les K-CE du
133Xe (à 45 keV) varie quant à lui de 16,6 % (dans un mélange 30/70 en xénon/azote)
à 21,1 % (dans un gaz d’azote). Ce rendement est donc très sensible à la composition
du gaz.
2. La zone de moyenne énergie s’étend de la limite haute de la zone de basse éner-
gie jusqu’à 380 keV. Dans cette zone d’énergie, les rendements d’absorption totale
des électrons ne sont pas influencés par le gaz et sont constants. Le rendement de
détection d’un détecteur PIPS en géométrie PIPSBox pour les K-CE et L-CE des
131m,133mXe est compris entre 19 et 20 %.
3. La zone de haute énergie correspond aux électrons d’énergie supérieure à 380 keV.
Dans cette gamme d’énergie, le rendement de détection d’absorption totale n’est pas
influencé par la composition du gaz. En revanche, les électrons sont suffisamment
énergétiques pour traverser entièrement le détecteur PIPS sans déposer l’intégralité
de leur énergie. Cela explique pourquoi les courbes de rendement d’absorption totale
(quelle que soit la composition du gaz) diminuent lorsque l’énergie des électrons aug-
mente. En revanche, aucun des électrons de conversion d’intérêt n’est compris dans
cette gamme d’énergie ; seuls les électrons β− des radioxénons ou des descendants
du 222Rn ont de telles énergies.
Rendements de détection des électrons β−
Le spectre énergétique des électrons issus d’une désintégration β− d’un radionucléide
est fonction : (i) du radionucléide considéré (Z et N) et (ii) de l’énergie dégagée (no-
tée Emax) lors de cette désintégration. Les rendements de détection intégraux par un
détecteur PIPS des électrons β− émis par les 133,135Xe sont donnés en figure 2.24. Ces
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Figure 2.24 – Rendements d’absorption totale simulés des électrons issus de la décroissance β− en
fonction de l’énergie de coupure (ou Emin), par un PIPS en géométrie PIPSBox.
Deux compositions de gaz à 1000 hPa sont considérées : un gaz d’azote pur, et un
mélange 50/50 d’azote et de xénon. Deux décroissances β− sont considérées : celle
du 133Xe (Emax= 346 keV) et celle du 135Xe (Emax= 905 keV).
rendements sont donnés en fonction de Emin pour deux compositions diﬀérentes de gaz
(50 %/50 %Xe/N2 et 100 % N2 à 1000 hPa). Les énergies de coupures considérées sont
0, 20, 50, 80 et 100 keV. Une énergie de coupure de 0 keV (i.e. pas d’énergie de coupure)
est un cas "idéal" de fonctionnement du détecteur PIPS. En réalité, le bruit électronique
de mesure et le courant de fuite du semi-conducteur (polarisé) imposent une énergie de
coupure entre 20 et 60 keV. Une énergie de coupure entre 60 et 100 keV correspond à
un détecteur PIPS en fonctionnement non nominal. Comme attendu, plus l’énergie de
coupure est basse, meilleur est le rendement de détection d’une émission β−. En revanche,
plus l’énergie de coupure est haute, moins ce rendement de détection est sensible à la
composition du gaz.
Le rendement de détection des électrons β− en fonction de leur Emax pour diﬀérentes
énergies de coupure est donné en ﬁgure 2.25. Le gaz considéré est un mélange 50/50
d’azote et de xénon à 1000 hPa. Les distributions d’électrons β− considérées sont celles
des 133,135Xe (d’Emax de 346 et 905 keV), du 214Pb (les émissions d’Emax de 485, 667, 729
et 1019 keV) et du 214Bi (les émissions d’Emax de 822, 1068, 1894 et 3270 keV). Seules
quelques-unes des émissions β− des 214Pb et 214Bi ont été considérées. Elles ont été sélec-
tionnées de façon à avoir plusieurs points d’Emax diﬀérentes et une probabilité d’émission
non négligeable.
La ﬁgure 2.25 illustre la forte sensibilité à l’énergie de coupure des rendements de dé-
tection des électrons β− de faible Emax. En particulier, pour le 133Xe ce rendement de
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Figure 2.25 – Rendements de détection simulés des électrons issus de la décroissance β− en fonction
de leur Emax, pour diﬀérentes énergies de coupure (ou Emin), pour un détecteur PIPS
en géométrie PIPSBox. Le gaz inséré dans la PIPSBox est un mélange 50/50 d’azote
et de xénon à 1000 hPa. Les émissions β du 214Pb sont dans la zone bleue clair, celles
du 214Pb sont dans la zone rouge clair, l’émission du 133Xe est dans la zone vert clair
et enﬁn celle du 135Xe est dans la zone orange clair.
détection diminue de 20 à 14 % lorsque l’énergie de coupure passe de 50 keV à 80 keV (et
donc lorsqu’un détecteur PIPS n’est plus en fonctionnement nominal). Cela souligne deux
points fondamentaux des mesures eﬀectuées à l’aide des détecteurs PIPS : (i) il est impor-
tant de s’assurer du fonctionnement nominal de ces détecteurs (isolement électrique, pas
de boucles de masse, câblage électrique optimal) pour éviter une dérive des rendements
de détection, et (ii) il est prudent de considérer une énergie de coupure conservative (i.e.
50 keV) aﬁn de s’assurer de la stabilité des rendements de détection.
2.6.2 Rendements de détection pour les photons
Pour la simulation des rendements de détection des photons, deux compositions de gaz
à 800 hPa ont été étudiées : un gaz composé uniquement d’azote et un gaz composé d’un
mélange 70/30 en xénon/azote. La détection de photons de 15,1 à 160,1 keV a été simulée,
comme illustré en ﬁgure 2.26. Avec 500 μm d’épaisseur, les détecteurs PIPS ne sont pas
optimisés pour la mesure des photons γ. La simulation de photons de plus haute énergie,
prenant en compte les émissions γ des 133m,135Xe (respectivement 233 keV et 249 keV)
par exemple, n’est donc pas nécessaire. À 160 keV, le rendement d’un PIPS est inférieur
à 0,04 %, et est donc négligeable. Aux énergies des photons γ du 133Xe et des photons X
des 214Pb et 214Bi (entre 74 et 90,4 keV), les rendements de détection des photons pour les
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Figure 2.26 – Rendements d’absorption totale simulés des photons par un détecteur PIPS en géo-
métrie PIPSBox. Deux compositions de gaz à une pression proche de la pression
atmosphérique ont été prises en compte : un gaz composé uniquement d’azote et un
gaz composé à 70 % de xénon et 30 % d’azote.
détecteurs PIPS sont faibles (de l’ordre de 0,4 %). Par ailleurs ces radionucléides émettent
des électrons β− simultanément avec ces photons. Ceux-ci ont donc peu de chance d’être
signiﬁcativement détectés dans un spectre électron.
En revanche, on observe que les photons K-X émis par les 131m,133m,133,135Xe ne peuvent
pas être négligés. En eﬀet, ils ont des énergies comprises entre 29,7 et 35,1 keV (cf. tableau
1.8), et le rendement de détection d’un détecteur PIPS pour ces photons varie entre 8,3
et 5,3 %. On remarque, de plus, que ces rendements de détection ne sont pas inﬂuencés
par la composition du gaz.
2.6.3 Bilan
Dans le chapitre suivant, le détecteur PIPSBox est couplé à un détecteur HPGe pour la
mesure en coïncidences photon/électron des radioxénons. Ainsi, le but du détecteur PIPS-
Box n’est pas de mesurer en direct les radioxénons. Néanmoins, les simulations eﬀectuées
dans les sections 2.6 et 2.6.2 sur les interactions entre les particules qu’ils émettent et le
détecteur montrent que :
• à basse énergie électron (< 100 keV), le rendement d’absorption totale des électrons
Auger ou de conversion interne est inﬂuencé par la composition du gaz.
• les rendements de détection des électrons β− ou d’absorption totale des photons ne
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sont pas significativement influencés par la composition du gaz.
• les rendements de détection des électrons β− nécessitent la définition d’une éner-
gie de coupure (ou Emin). Cette énergie de coupure est imposée par le système de
détection. Les simulations montrent que plus Emin est basse, meilleurs sont les ren-
dements de détection. En revanche, elles montrent aussi que les rendements sont
très sensibles à cette énergie de coupure. Ceci et d’autant plus vrai que le Emax de
l’émission β considérée est faible.
• le retour d’expérience sur les mesures avec le détecteur PIPSBox montre que cette
énergie de coupure est sujette à des fluctuations. L’énergie de coupure a été choisie
à 55 keV. Cette valeur est conservative car elle ne permet pas d’obtenir le meilleur
rendement β dans chacun des cas de figure, mais elle permet en revanche d’être
certain de la stabilité de ces rendements entre les différentes expériences.
• le rendement d’absorption totale des photons d’énergie supérieure à 60 keV est
négligeable (inférieur à 1 %). Ainsi seuls les photons X émis par les radioxénons
peuvent être mesurés efficacement par les détecteurs au silicium.
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3.1 Introduction et généralités
Les mesures de coïncidences ont été présentées brièvement dans le chapitre 1. Ce cha-
pitre revient plus précisément sur ces mesures, afin :
• d’en énoncer les principes généraux,
• de présenter le traitement et l’analyse des données,
• de présenter la mise en place de simulations Monte-Carlo de ces mesures,
• et enfin de présenter les gains que représentent de telles mesures par rapport aux
mesures directes.
Une mesure de coïncidences implique le fonctionnement simultané (i.e. pendant une
fenêtre temporelle donnée) de plusieurs détecteurs. Un événement détecté est alors carac-
térisé par plusieurs dépôts d’énergie simultanés. En spectrométrie, les mesures en coïnci-
dences permettent : (i) de diminuer le bruit de fond en augmentant la taille des spectres
et (ii) d’effectuer des analyses radio-spécifiques. Par exemple, le 60Co (dont le schéma est
donné figure 1.1, cf. chapitre 1) émet deux photons à la suite : un photon de 1332,5 keV
et un photon de 1173,2 keV. Ainsi sur un spectre à deux dimensions, la ROI (centrée sur
1173,2 keV selon un axe et sur 1332,5 keV sur l’autre axe) est spécifique au 60Co.
De manière générale, la probabilité qu’un événement de coïncidence donné (une parti-
cule p1 émise simultanément avec une particule p2, cette coïncidence est notée p1/p2) du
radionucléide X ait lieu est définie comme : Pp1/p2(X). Cette probabilité s’exprime comme
le produit suivant :
Pp1/p2(X) = Pp2(X)× Pp1|p2(X),
= Pp1(X)× Pp2|p1(X). (3.1)
où Pp1(X) et Pp2(X) sont les probabilités d’émission de p1 et p2 pour X, Pp1|p2(X) est la
probabilité conditionnelle d’émission de p1 sachant que p2 a été émise (cette condition est
notée p1|p2), et Pp2|p1(X) est la probabilité conditionnelle d’émission de p2 sachant que p1
a été émise (cette condition est notée p2|p1). On remarquera que la barre en diagonale /
signifie "en coïncidence" et la barre verticale | signifie "sachant que".
Cette probabilité de coïncidence permet d’estimer l’importance des événements de coïn-
cidences considérés dans la décroissance d’un radionucléide. Mais la seule connaissance
de cette probabilité ne permet pas d’estimer la détectabilité en coïncidence d’un radio-
nucléide. Pour cela, on définit son rendement de détection en coïncidence. Ainsi, pour la
mesure du comptage net Cnet d’un radionucléide X dans une région d’intérêt ROI(p1/p2)
qui lui est propre (dans le cas où la désintégration de X entraine l’émission de p1 et de
p2), son rendement de détection en coïncidences p1/p2(X) (parfois noté ROI(X)(X)) est
défini de la façon suivante :
dCnetdt = −p1/p2(X)dNXdt. (3.2)
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où pendant un court instant dt, dCnet est la variation du comptage net dans ROI(p1/p2),
et dNX est la variation (dNX < 0) du nombre d’atomes de X. Cette définition du rende-
ment de détection en coïncidence (ou plus simplement rendement de coïncidence) est tout
à fait similaire avec celle que l’on retrouve dans Schroettner et al. (2010). Les équations
donnant p1/p2(X) et permettant de relier l’activité mesurée d’un radionucléide au comp-
tage net (dans sa ROI caractéristique) sont fonction du radionucléide et du système de
détection. Elles seront détaillées par la suite au cas par cas.
Pour un radionucléide donné, les mesures d’étalons d’activité et les simulations Monte-
Carlo permettent d’obtenir son rendement de détection en coïncidences. Les modèles de
simulation sous GEANT4 utilisés durant ces travaux ont été adaptés aux mesures par
coïncidences. Dans ce cas :
• plusieurs volumes sensibles de détection sont définis. Un volume sensible de détection
est une classe du modèle de simulation. C’est un volume dans lequel le dépôt simulé
d’énergie d’une particule le traversant est relevé.
• une désintégration est caractérisée par l’émission simultanée d’une ou plusieurs par-
ticules.
• les dépôts simulés d’énergie dans chacun des volumes sensibles de détection pour
chaque événement sont enregistrés dans les histogrammes correspondants.
Concernant les mesures d’activité, la carte d’acquisition DGF-Pixie-4 permet de définir un
événement comme une combinaison de détections simultanées dans chacune de ces 4 voies
d’acquisition. Les spectres de coïncidences sont ensuite construits à partir des fichiers en
mode-liste de ces acquisitions.
Différents types de mesures de coïncidences obtenues via des détecteurs présentant une
haute-résolution en énergie ont été mis en œuvre et sont présentées dans ce chapitre.
Ainsi :
• dans un premier temps la mesure des radioxénons par coïncidences photon/électron
est présentée dans la section 3.2,
• dans un second temps la mesure des aérosols radioactifs par coïncidences pho-
ton/photon est abordée. Ces mesures sont présentées dans la section 3.3.
• enfin, dans un troisième temps des mesures de coïncidences plus spécifiques (à trois
photons, X/γ ou électron/électron) sont présentées dans la section 3.4.
3.2 Spectrométrie photon/électron des radioxénons
3.2.1 Principe de mesure et simulation
Les mesures traitées dans cette section correspondent à une configuration impliquant
le détecteur PIPSBox et le détecteur Porthos. Pour cette configuration, le détecteur
PIPSBox est posé au contact du détecteur Porthos, tel qu’illustré en figure 3.1.
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Figure 3.1 – Photographie (à gauche) et modèle de simulation Monte-Carlo (à droite) de la confi-
guration HPGe (détecteur Porthos)/PIPSBox de mesure des coïncidences pho-
ton/électron.
3.2.2 Émissions de particules
Le 131mXe
Le schéma de décroissance du 131mXe est donné sur la partie gauche de la figure 3.2. Les
quatre émissions d’électrons CE pour cet isotope du xénon sont (cf. Chisté et al. (2014)) :
• les électrons K-CE, émis à 129,4 keV avec une probabilité de 61,4 % ;
• les électrons L-CE, émis entre 158,5 et 159,2 keV avec une probabilité de 28,6 % ;
• les électrons M-CE, émis entre 162,8 et 163,3 keV avec une probabilité de 6,6 % ;
• et les électrons N-CE, émis entre 163,7 et 163,9 keV avec une probabilité de 1,4 %.
Comme notifié dans le premier chapitre, chaque émission d’électron de conversion in-
terne est suivie d’un réarrangement électronique qui est accompagné de l’émission de
photons X ou d’électrons Auger (ces deux émissions sont en compétition). L’énergie trans-
portée par les photons X ou les électrons Auger émis lors d’un réarrangement de couche L,
M ou N (i.e. suite à l’émission d’un électron EC-L, d’un électron EC-M ou d’un électron
EC-N) est comprise entre 0,1 et 5,5 keV. Ces particules ne sont détectables : ni par les
détecteurs PIPS car leur énergie est inférieure à l’énergie de coupure ; ni par les détecteurs
HPGe car leur énergie est trop faible pour permettre à ces particules d’atteindre le cris-
tal de germanium. En effet, pour atteindre un cristal de germanium, une particule émise
dans le volume gaz de la PIPSBox doit traverser au minimum deux fenêtres de carbone
et le volume mort face avant du détecteur germanium. Par exemple, il faut qu’un photon
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Figure 3.2 – Schémas de décroissance des quatre isotopes radioactifs du xénon (cf. Chisté et al.
(2014) et Axelsson et al. (2012)). Les événements de coïncidences qui vont servir à la
mesure de ces radioxénons sont mis en avant : Kα/K-CE(γ1,0) pour les 131m,133mXe
(respectivement en bleu et en violet sur la figure), γ1,0/β0,1 pour les 133,135Xe (respec-
tivement en gris et en orange sur la figure).
ait une énergie supérieure à environ 10 keV pour pouvoir atteindre le cristal de germanium.
Au final lors d’une mesure en coïncidences des émissions photon/électron du 131mXe
seuls les événements K-X/K-CE sont observables, comme illustré dans la figure 3.3. Huit
émissions de photons K-X sont à considérer, elles sont classées en trois groupes. Les
détecteurs HPGe de type BEGe5030P ont une résolution typique de 0,5 keV aux énergies
considérées, il n’est donc pas possible de discerner les différentes raies X d’un même
groupe. Ces groupes sont :
• le groupe Kα-X : Kα2 (29,5 keV) et Kα1 (29,8 keV) avec une probabilité d’émission
de 44,2 %. L’énergie moyenne pondérée de ce groupe est de 29,7 keV.
• le groupe Kβ′1-X : Kβ3 (33,6 keV), Kβ1 (33,6 keV) et Kβ′′5 (33,9 keV) avec une
probabilité d’émission de 8,3 %. L’énergie moyenne pondérée de ce groupe est de
33,7 keV.
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Figure 3.3 – Spectre simulé de coïncidences photon/électron correspondant à la mesure d’un éta-
lon de 131mXe par les détecteurs PIPSBox et Porthos. Les ROI des événements de
coïncidences K-X/K-CE sont mises en avant dans l’encart en haut à droite de la figure.
• le groupe Kβ′2-X : Kβ2 (34,4 keV), Kβ4 (34,5 keV) et KO2,3 (34,6 keV) avec une
probabilité d’émission de 2,0 %. L’énergie moyenne pondérée de ce groupe est de
34,5 keV.
La quantification du 131mXe s’effectue à partir de la coïncidence Kα-X/K-CE. La pro-
babilité d’occurrence de cet enchainement, noté PK-αX/K-CE(131mXe), s’écrit :
PK-αX/K-CE(131mXe) = PKα-X(131mXe)PK-CE|Kα-X(131mXe) ; (3.3)
où PKα-X(131mXe) est la probabilité d’émission d’un photon Kα-X et PK-CE|Kα-X(131mXe)
est la probabilité d’émission d’un électron K-CE sachant que l’émission d’un photon Kα-X
a eu lieu. Cette probabilité conditionnelle sera assimilée à un "rapport d’embranchement".
Dans le cas du 131mXe, la rapport d’embranchement PK-CE|Kα-X(131mXe) vaut 1, et l’équa-
tion 3.3 se simplifie directement en :
PK-αX/K-CE(131mXe) = PKα-X(131mXe), (3.4)
car seule l’émission d’un électron K-CE d’un atome de 131mXe peut expliquer l’émission
d’un photon Kα-X. Ainsi, PK-αX/K-CE(131mXe) vaut 44,2 %.
Si on note Cnet le comptage net dans la ROI de coïncidences du 131mXe, Tacq le temps
d’acquisition de la mesure et ROI le rendement de détection en coïncidence des événements
considérés alors l’activité en 131mXe (au début de la mesure) s’écrit (cf. équation 3.2) :
A(131mXe) = c Cnet
TacqKα-X/K-CE(131mXe)
, (3.5)
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où Kα-X/K-CE(131mXe) est le rendement de détection en coïncidences du 131mXe pour
la décroissance Kα-X/K-CE considérée et c est un facteur de correction. Dans le cas du
131mXe, seule la décroissance pendant la mesure est à prendre en compte, ainsi c est égal
à :
c = Tacqλ131mXe1− e−Tacqλ131mXe . (3.6)
Le 133mXe
Le schéma de décroissance du 133mXe est donné en figure 3.2. Les quatre émissions
d’électron de conversion pour cet isotope du xénon sont (cf. Chisté et al. (2014)) :
• les EC-K, émis à 198,7 keV avec une probabilité de 63,5 % ;
• les EC-L, émis entre 227,8 et 228,4 keV avec une probabilité de 20,7 % ;
• les EC-M, émis entre 232,1 et 232,5 keV avec une probabilité de 4,6 % ;
• et les EC-N, émis entre 233,0 et 233,2 keV avec une probabilité de 0,9 %.
Figure 3.4 – Spectre simulé de coïncidences photon/électron pour la mesure d’un étalon de 133mXe
par la PIPSBox et Porthos. Les ROI des événements de coïncidences K-X/K-CE sont
mises en avant dans l’encart en haut à droite de la figure.
Comme pour le 131mXe, seuls les événements de coïncidences K-X/K-CE sont obser-
vables pour le 133mXe en coïncidences photon/électron en utilisant le détecteur PIPSBox
couplé à un ou deux détecteurs HPGe, comme illustré par la figure 3.4. Les groupes
d’émissions de photons K-X, sont les mêmes que pour le 131mXe. Seule leur probabilité
d’émission change :
• le groupe Kα-X a une probabilité d’émission de 45,7 %,
• le groupe Kβ′1-X a une probabilité d’émission de 8,6 %,
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• le groupe Kβ′2-X a une probabilité d’émission de 2,0 %.
La quantification du 133mXe s’effectue sur la coïncidence Kα-X/K-CE. La probabilité
d’occurrence de cet enchainement s’écrit (en utilisant des notations similaires à celles de
l’équation 3.3) :
PKα-X/K-CE(133mXe) = PKα-X(133mXe)PK-CE|Kα-X(133mXe). (3.7)
Et comme pour le 131mXe, le rapport d’embranchement vaut 1 et cette probabilité se
simplifie directement en :
PKα-X/K-CE(133mXe) = PKα-X(133mXe), (3.8)
Ainsi, PKα-X/K-CE(133mXe) vaut 45,7 %. Et l’activité en 133mXe se calcule de la manière
suivante :
A(133mXe) = c Cnet
TacqKα-X/K-CE(133mXe)
, (3.9)
où Kα-X/K-CE(133mXe) est le rendement de coïncidence du 133mXe pour la décroissance
Kα-X/K-CE considérée et c est un facteur de correction. Dans le cas du 133mXe, seule la
décroissance pendant la mesure est à prendre en compte, d’où :
c = Tacqλ133mXe1− e−Tacqλ1331mXe . (3.10)
Le 133Xe
Le schéma de décroissance du 133Xe est donné au centre de la figure 3.2. Le 133Xe a
trois émissions β−, mais celle dont la probabilité est inférieure à 0,1 % sera négligée par la
suite. Ainsi, trois transitions entre niveaux excités du 133Cs sont à considérer (cf. Chisté
et al. (2014)) :
• la transition 2→1, d’énergie 79,6 keV et de probabilité (γ+EC) de 0,78 %.
• la transition 2→0, d’énergie 160,6 keV et de probabilité (γ+EC) de 0,09 %. Cette
transition est négligeable.
• la transition 1→0, d’énergie 81,0 keV et de probabilité (γ+EC) de 99,9 %.
Au final, deux transitions sont à considérer (2→1 et 1→0). Chacune de ces transitions :
(i) sont en coïncidence avec un électron β− ; et (ii) émettent soit un photon γ soit un élec-
tron de conversion simultanément avec le photon X (ou l’électron Auger) associé. Comme
pour les deux radioxénons précédents, seuls les photons K-X du 133Xe sont observables.
Ainsi seules les conversions électroniques de couche K des transitions 2→1 et 1→0 sont
exploitables. Celles-ci sont :
• le K-CE2,1 à 43,6 keV, avec une probabilité de 0,4 %.
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• le K-CE1,0 à 45,0 keV, avec une probabilité de 52,9 %.
Ces deux émissions de K-CE sont d’énergies trop proches (EK-CE1,0−EK-CE2,1 = 1,4 keV)
par rapport à la résolution énergétique des détecteurs PIPS (typiquement 11 keV). Ces
deux émissions sont regroupées au sein d’une émission d’énergie moyenne de 45,0 keV à
53,3 %. Concernant les émissions K-X du 133Xe, elles sont regroupées en trois groupes :
• le groupe Kα-X : Kα2 (30,6 keV) et Kα1 (31,0 keV) avec une probabilité d’émission
de 38,5 %. L’énergie moyenne pondérée de ce groupe est de 30,9 keV.
• le groupe Kβ′1-X : Kβ3 (34,9 keV), Kβ1 (35,0 keV) et Kβ′′5 (35,3 keV) avec une
probabilité d’émission de 7,3 %. L’énergie moyenne pondérée de ce groupe est de
35,1 keV.
• le groupe Kβ′2-X : Kβ2 (35,8 keV), Kβ4 (35,9 keV) et KO2,3 (36,0 keV) avec une
probabilité d’émission de 1,8 %. L’énergie moyenne pondérée de ce groupe est de
35,9 keV.
Figure 3.5 – Spectre simulé de coïncidences photon/électron pour la mesure d’un étalon de 133Xe
par le détecteur PIPSBox et Porthos. Les ROI des événements de coïncidences
γ/β− sont mises en avant dans l’encart en haut à droite de la figure.
On en retient que les ROI de coïncidences (γ/β ou K-X/électrons) suivantes sont d’im-
portance particulière pour la mesure du 133Xe (cf. figure 3.5) :
• La coïncidence γ1,0/β−0,1 (avec Emax = 346,4 keV), de probabilité :
Pγ1,0/β−0,1
(133Xe) = Pβ−0,1(
133Xe)× Pγ1,0|β−0,1(
133Xe), (3.11)
où dans ce cas le rapport d’embranchement s’écrit :
Pγ1,0|β−0,1(
133Xe) =
Pγ1,0(133Xe)
Pγ1,0(133Xe) + PCE(γ1,0)(133Xe)
, (3.12)
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où PCE(γ1,0)(133Xe) est la probabilité de conversion électronique de γ1,0. Et ainsi,
Pγ1,0/β−0,1(
133Xe) = 36,8 %.
• La coïncidence γ2,1/β−0,2 (avec Emax = 266,8 keV), de probabilité :
Pγ2,1/β−0,2(
133Xe) = Pβ−0,2(
133Xe)× Pγ2,1|β−0,2(
133Xe), (3.13)
où dans ce cas le rapport d’embranchement s’écrit :
Pγ2,1|β−0,2
(133Xe) =
Pγ2,1(133Xe)
Pγ2,0(133Xe) + PCE(γ2,0)(133Xe) + Pγ2,1(133Xe) + PCE(γ2,1)(133Xe)
.
(3.14)
Ce rapport d’embranchement vaut 0,34 et Pγ2,0/β−0,2(
133Xe) = 0,3 %.
• La coïncidence Kα-X/K-CE(γ1,0), de probabilité :
PKα-X/K-CE(γ1,0)(133Xe) = PKα-X(133Xe)× PK-CE(γ1,0)|Kα-X(133Xe), (3.15)
où dans ce cas le rapport d’embranchement s’écrit :
PK-CE(γ1,0)|Kα-X(133Xe) =
PK-CE(γ1,0)
PK-CE(γ1,0) + PK-CE(γ2,1)
(3.16)
car les conversions sinternes des autres transitions sont négligées. Et dans ce cas, le
rapport d’embranchement vaut 0,99 et PK-CE(γ1,0)/Kα-X(133Xe) = 38,2 %.
Mais la coïncidence γ2,1/β−0,2 ne permet pas la mesure de trace de 133Xe. En effet, elle a
une faible probabilité d’occurrence et sa région d’intérêt est interférée avec les descendants
du radon. Le 214Bi a une émission Kα1-X à 79,29 keV (précédée d’une émission β−), et la
résolution en énergie des détecteurs HPGe ne permet pas de distinguer correctement une
émission à 79,29 keV d’une émission à 79,61 keV. Les échantillons environnementaux de
radioxénons peuvent contenir une quantité non négligeable de 214Bi.
La coïncidence Kα-X/K-CE n’est pas non plus optimale pour la mesure de traces de
133Xe. En effet :
• l’électron de conversion est émis simultanément avec l’électron β−. Ainsi, il y a
un risque de sommation d’électrons dans le détecteur PIPS : le détecteur mesure
l’énergie totale déposée par ces deux électrons.
• le 135Xe émet des électrons β− qui peuvent interférer avec cette ROI.
• comme illustré dans le chapitre précédent (cf. figure 2.23), le rendement de détection
des électrons de 45 keV est réduit et est fortement dépendant de la composition du
gaz.
Au final c’est la coïncidence γ1,0/β−0,1 qui est la plus adaptée pour la quantification du
133Xe.
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Le 133mXe se désintègre en 133Xe, l’équation reliant le comptage Cnet à l’activité en 133Xe
(A(133Xe)) s’exprime donc différemment des équations 3.5 et 3.9. La décroissance de 133I
n’est pas à prendre en compte car on parle ici d’un étalon de radioxénon ou d’échantillon
environnemental de gaz noble. À tout instant t de la mesure, en notant λ133Xe et λ133mXe
les constantes de désintégration du 133Xe et du 133mXe, on a :
dN133Xe
dt (t) = −λ133XeN133Xe(t) + λ133mXeN133mXe(t) ; (3.17)
où N133Xe(t) et N133mXe(t) sont les nombres d’atomes de 133Xe et 133mXe dans l’échan-
tillon à l’instant t. Sachant que :
λ133mXeN133mXe(t) = A(133mXe,t = 0)e−λ133mXet, (3.18)
l’équation 3.17 a pour solution :
A(133Xe,t) =A(133Xe,t = 0)e−λ133Xet
+ λ133Xe
λ133Xe − λ133mXeA(
133mXe,t = 0)
(
e−λ133mXet − e−λ133Xet
)
; (3.19)
or, par définition :
A(133Xe,t) = −dN133Xedt . (3.20)
De plus, durant un court instant dt de la mesure, le comptage net dans la ROI caracté-
ristique du 133Xe choisie est relié au nombre d’atomes de 133Xe ayant décru par la relation
(cf. équation 3.2) :
dCnetdt = −γ1,0/β−0,1(
133Xe)dN133Xedt, (3.21)
où γ1,0/β−0,1(
133Xe) est le rendement de coïncidences (au sens de Schroettner et al. (2010))
du 133Xe pour la décroissance γ1,0/β−0,1 considérée.
Ainsi, en combinant les équations 3.19, 3.20 et 3.21, on obtient qu’à tout instant t de
la mesure :
1
γ1,0/β−0,1
(133Xe)
dCnet
dt
=A(133Xe,t = 0)e−λ133Xet
+ λ133Xe
λ133Xe − λ133mXeA(
133mXe,t = 0)
(
e−λ133mXet − e−λ133Xet
)
. (3.22)
En intégrant entre t = 0 et t = Tacq l’équation 3.22, on obtient :
Cnet
Tacqγ1,0/β−0,1
(133Xe) =A(
133Xe,t = 0)1− e
−λ133XeTacq
λ133XeTacq
+ λ133Xe
λ133Xe − λ133mXeA(
133mXe,t = 0)
(
1− e−λ133mXeTacq
λ133mXeTacq
− 1− e
−λ133XeTacq
λ133XeTacq
)
. (3.23)
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Avec ces notations, l’activité en 133Xe recherchée (A(133Xe)) est A(133Xe,t = 0). Au
final, en réécrivant l’équation 3.23, il vient que :
A(133Xe) = cd
 Cnet
Tacqγ1,0/β−0,1(
133Xe) − c
′
dA(133mXe)
 , (3.24)
où A(133mXe) est l’activité en 133mXe au début de la mesure, cd est le facteur de cor-
rection de la décroissance durant la mesure du 133Xe :
cd =
λ133XeTacq
1− e−λ133XeTacq , (3.25)
Et c′d est un facteur de décroissance croisée du 133mXe et du 133Xe :
c′d =
λ133Xe
λ133Xe − λ133mXe
(
1− e−λ133mXeTacq
λ133mXeTacq
− 1− e
−λ133XeTacq
λ133XeTacq
)
. (3.26)
Le 135Xe
Le schéma de décroissance simplifié du 135Xe est donné sur la partie droite de la figure
3.2. Seules les désintégrations par émissions β− vers les trois états excités les plus peuplés
(notés 1, 2 et 3 sur la figure 3.2) du 135Cs sont considérées. Ces trois émissions β− sont
(cf. Axelsson et al. (2012)) :
• l’émission β−0,3, avec une probabilité d’occurrence de 3,1 % et une Emax de 557 keV ;
• l’émission β−0,2, avec une probabilité d’occurrence de 0,6 % et une Emax de 757 keV ;
• et enfin l’émission β−0,1 , avec une probabilité d’occurrence de 96 % et une Emax de
905 keV.
Les transitions entre niveaux excités du 135Cs à considérer sont principalement la tran-
sition 3→0 d’énergie 608,2 keV et de probabilité (CE+γ) de 2,3 % ; et la transition 1→0
d’énergie 249,8 keV et de probabilité (CE+γ) de 96,6 %. Comme pour le 133Xe, les périodes
des états du 135Cs étant extrêmement courts (d’une durée au moins 10 fois inférieure à
la fenêtre de coïncidence, i.e. 1 µs), ces transitions ont lieu simultanément avec l’émission
de l’électron β− associée. Elles donnent lieu à l’émission soit d’un photon γ, soit à une
conversion interne.
De toutes les émissions d’électrons de conversion du 135Xe, seul le K-CE associé à la
transition 1→0 a une probabilité d’occurrence supérieure à 1 %. Néanmoins, son émission
est noyée par l’émission β−0,1 simultanée. Ainsi, deux événements de coïncidences peuvent
servir à la détection et à la quantification du 135Xe :
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• la coïncidence γ1,0/β−0,1 (photons γ dont l’énergie est 249,8 keV en coïncidence avec
des électrons β− dont l’énergie maximum est 905 keV), dont la probabilité d’émission
est :
Pγ1,0/β−0,1
(135Xe) = Pβ−0,1(
135Xe)× Pγ1,0|β−0,1(
135Xe), (3.27)
Or, le rapport d’embranchement vaut 0,94 et ainsi Pγ1,0/β−0,1(
135Xe) = 90,3 %.
• la coïncidence γ3,0/β−0,3 (photons γ de 608,2 keV d’énergie en coïncidence avec des
électrons β− dont l’énergie maximale est 557 keV), avec la probabilité d’émission
suivante :
Pγ3,0/β−0,3
(135Xe) = Pβ−0,3(
135Xe)× Pγ3,0|β−0,3(
135Xe), (3.28)
ou (sous son autre forme) :
Pγ3,0/β−0,3(
135Xe) = Pγ3,0(135Xe)× Pβ−0,3|γ3,0(
135Xe), (3.29)
dans ce cas, le rapport de branchement vaut 1, et Pγ3,0/β−0,3(
135Xe) = 2,9 %.
Mais la coïncidence γ3,0/β−0,3 du 135Xe peut être interférée par la coïncidence γ1,0/β− du
214Bi (dans ce cas, plusieurs émissions β− peuvent être détectées en coïncidence avec le
photon γ1,0). En effet, l’émission γ1,0 à 609,3 keV du 214Bi est son émission la plus probable
(avec une probabilité Pγ1,0 = 45,5 %), et la résolution en énergie d’un détecteur HPGe
(de type BEGe5030P) à ces énergies est d’environ 1,2 keV. Les détecteurs au germanium
du spectromètre Gamma3 ont donc une résolution en énergie insuffisante pour distinguer
(sans dé-convolution) l’émission γ3,0 du 135Xe à 608,2 keV de l’émission γ1,0 à 609,3 keV
du 214Bi.
Figure 3.6 – Spectre simulé de coïncidences photon/électron correspondant à la mesure d’un étalon
de 135Xe par le détecteur PIPSBox et Porthos.
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Au final la quantification du 135Xe s’effectue à partir de la coïncidence γ1,0/β−0,1, comme
illustré en figure 3.6. Sur cette figure, les ROI des coïncidences γ1,0/β−0,1 et K-X/β−0,1+K-
CE(γ0,1) sont illustrées. Mais seule la coïncidence γ1,0/β−0,1 permet la détection et la mesure
du 135Xe dans le cas d’échantillons environnementaux. Avec les notations usuelles :
A(135Xe) = cd
Cnet
Tacqγ1,0/β−0,1(
133Xe) ; (3.30)
où cd est la correction de la décroissance de l’activité pendant la mesure. La période du
135Xe étant particulièrement courte comparée aux autres radioxénons et considérant une
durée d’acquisition de 24h, la correction de décroissance de l’activité n’est pas négligeable.
Cette dernière est donnée par :
cd =
ln(2)Tacq/T1/2(135Xe)
1− eln(2)Tacq/T1/2(135Xe) (3.31)
3.2.3 Détermination des rendements de détection
Radioxénons Coïncidence ROI Rendement de détection (en s−1/kBq)
(en keV) Expérimental Simulation Schroettner et al. (2010)
131mXe Kα-X/K-CE [28-30,4]/ 34,4 (10 %) 35,1 (10 %) 7,4
[120-140]
133mXe Kα-X/K-CE [28-30,4]/ 34,0 (13 %) 36,1 (10 %) 10,2
[190-210]
133Xe γ1,0/β−0,1 [80-82]/ 37,7 (8 %) 39,1* (10 %) 13,4**
[55-400]
135Xe γ1,0/β−0,1 [248,5-251,5]/ 91,1 (9 %) 84,6* (10 %) 23,6**
[55-950]
Tableau 3.1 – Rendements de détection en coïncidences mesurés et simulés des radioxénons, en
utilisant une configuration de mesure Porthos/PIPSBox. *Les rendements de coïn-
cidences γ/β sont très sensibles à la coupure basse énergie des détecteurs PIPS, ce
qui peut expliquer l’écart observé entre la mesure expérimentale et la simulation. Les
rendements de détection présentés dans le tableau 3.1 pour le détecteur développé par
T. Schroettner (cf. Schroettner et al. (2010)) sont rappelés à titre de comparaison.
** : dans l’article Schroettner et al. (2010), il n’est pas fait mention d’une énergie
de coupure, et les rendements en coïncidence γ/β sont donnés sur [0-400] keV (pour
l’énergie électron du 133Xe) et [0-950] keV (pour l’énergie électron du 135Xe).
En résumé, la détection des 131m,133mXe se fait par coïncidence Kα-X/K-CE et la détec-
tion des 133,135Xe se fait par coïncidence γ/β. Ceci est synthétisé en figure 3.7. Les ROI
associées à la mesure en coïncidence photon/électron de chacun des radioxénons sont dé-
limitée en rouge sur la figure. Les rendements de détection des radioxénons correspondant
à ces voies de détection ont été obtenus par simulation Monte-Carlo et par mesure expé-
rimentale d’étalons de radioxénon. Ils sont présentés dans le tableau 3.1.
La mesure présentée en figure 3.7 est celle d’un étalon contenant les quatre radioxénons.
On observe ainsi que les ROI de coïncidences choisies pour la quantification des différents
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Figure 3.7 – Synthèse : mesure (sans véto cosmique) d’un étalon contenant les quatre radioxénons
(1,72 Bq de 131mXe, 1,75 Bq de 133Xe, 62 mBq de 133mXe et 27 mBq de 135Xe). En
haut : spectre de coïncidence photon/électron. En bas à gauche : zoom sur la région
15-40 keV photon et 0-400 keV électron. En bas à droite : projection sur l’axe photon
du spectre de coïncidence photon/électron (entre 55 et 950 keV). Les ROI utilisées
pour la mesure de chacun des radioxénons sont entourées en rouge. D’autres ROI
sont aussi mises en avant sur le spectre en bas à gauche de la figure : les ROI de
coïncidence Kβ-X/K-CE des 131m,133mXe (cercles noirs) et les ROI de coïncidence
Kα ou β-X/K-CE+β des 133,135Xe. Sur le spectre en bas à droite de la figure, les pics
d’émission photon des 133,135Xe sont clairement visibles.
radioxénons sont clairement distinctes les unes des autres. Ceci permet donc de minimi-
ser les interférences entre radioxénons et ainsi de garantir la fiabilité de ces mesures. Les
autres ROI caractéristiques des radioxénons observées sur la figure (ROI entourées en
noir ou en pointillé) ne sont pas utilisées car elles ne sont soit : (i) pas assez probables ou
(ii) soit trop interférées.
Les résultats fournis dans le tableau 3.1 montrent un bon accord entre les rendements
de détections simulés ou mesurés expérimentalement. Et ils montrent aussi le gain en
rendement apporté par l’utilisation (pour la mesure des électrons) du détecteur PIPS-
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Box comparé à un unique détecteur au silicium (de petite surface), tel qu’utilisé dans
Schroettner et al. (2010).
3.2.4 Estimation du bruit de fond
Bruit de fond et AMD des radioxénons
Figure 3.8 – Spectre de coïncidences photon/électron d’une mesure de bruit de fond de 2,04 jours
en conﬁguration Porthos/PIPSBox sans véto cosmique. Le spectre projeté sur l’axe
des énergies électrons des événements dont l’énergie photon est entre 20 et 300 keV
est donné sur la partie inférieure de la ﬁgure. Sur ce spectre projeté, les ROI électron
des 131m,133mXe sont en vert. Ces spectres ont été aﬃchés en 256 bins pour la voie
PIPS et 512 bins pour la voie HPGe.
Après une mesure d’échantillon ou d’un étalon, le détecteur PIPSBox est vidé du gaz
qu’il contient, et mis sous vide pendant 24h. Le spectre de bruit de fond photon/électron
est ensuite mesuré pendant 2,04 jours en plaçant le détecteur PIPSBox sur le détecteur
Porthos. Les spectres correspondants sont donnés sur les ﬁgures 3.8 et 3.9. Le taux de
comptage intégral (sur le spectre de coïncidence entre 55 et 1000 keV d’énergie électron
et 20 et 1000 keV d’énergie photon) est de 28,5 h−1 sans utilisation du véto cosmique, et
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Figure 3.9 – Zoom sur l’axe photon (entre 0 et 300 keV) d’un spectre de coïncidence photon/électron
d’une mesure de bruit de fond de 2,04 jours en configuration Porthos/PIPSBox avec
véto cosmique. Le spectre projeté sur l’axe des énergies électrons des événements dont
l’énergie photon est entre 20 et 300 keV est donné sur la partie inférieure de la figure.
Sur ce spectre projeté, les ROI électron des 131m,133mXe sont en vert. Ces spectre
ont été volontairement affichés en 256 bins pour la voie PIPS et 512 bins pour la voie
HPGe.
descend à 2,18 h−1 en utilisant le véto cosmique.
Ces taux de comptage sont très faibles. Parce que les événements semblent répartis de
manière aléatoire sur l’ensemble du spectre, la mesure du strict comptage dans une ROI
donnée n’est pas représentatif. Les comptages dans la ROI de chacun des radioxénons
ont été obtenus d’une façon détournée :
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• comme illustré en figure 3.8 ou 3.9, le spectre des événements de coïncidence pho-
ton/électron a été projeté sur l’axe électron ("Énergie PIPS" sur les figures), pour
les événements dont l’énergie photon était comprise entre 20 et 290 keV.
• Dans ce spectre projeté, les comptages dans les ROI électrons des radioxénons ont
été relevés (i.e. dans 120-140 keV pour le 131mXe, 190-210 keV pour le 133mXe, 55-400
keV pour le 133Xe et dans 55-950 keV pour le 135Xe, cf. tableau 3.1).
• ces comptages ont été normalisés par rapport à la largeur des ROI photons des ra-
dioxénons (2,4 keV pour les 131m,133mXe, 2 keV pour le 133Xe et 3 keV pour le 135Xe,
cf. tableau 3.1).
Les résultats obtenus pour les comptages de bruit de fond avec ou sans le véto cosmique
sont donnés dans le tableau 3.2.
Radioxénon ROI Taux de comptage moyen de bruit de fond en s−1
(en keV) Sans véto cosmique Avec véto cosmique
131mXe [28-30,4]/ 1,6.10−6 2,0.10−7
[120-140] (18 %) (50 %)
133mXe [28-30,4]/ 1,7.10−6 2,0.10−7
[190-210] (17 %) (50 %)
133Xe [80-82]/ 1,8.10−5 2,6.10−6
[55-400] (5 %) (13 %)
135Xe [248,5-251,5]/ 3,9.10−5 4,3.10−6
[55-950] (4 %) (12 %)
intégral [20-1000]/ 7,92.10−3 6,07.10−4
[55-1000] (3 %) (10 %)
Tableau 3.2 – Taux de comptage moyens (en s−1), dans les ROI des radioxénons, et intégraux,
relevés pour une configuration de mesure Porthos/PIPSBox, avec ou sans l’utilisa-
tion du véto cosmique. Les taux de comptages moyens ont été calculés à partir des
comptages relevés dans un spectre projeté (le spectre des électrons détectés en coïn-
cidences avec les photons d’énergie comprise entre 20 et 290 keV). Les incertitudes
types (à 1 σ) sont données entre parenthèses. Les taux comptages moyens avec véto
cosmique ont une incertitudes élevée car le comptage mesuré correspondant est très
faible (par exemple, 4 coups dans la ROI électron en 2,04 jours sur la plage d’énergie
photon [20-290 keV] pour les xénons métastables).
Les AMD obtenues pour les différentes configurations de mesure des radioxénons en-
visageables sont données dans le tableau 3.3. Ce tableau montre que ces AMD sont
extrêmement faibles puisque cela correspond au comptage de la désintégration d’environ
400 (pour le 131mXe) à 60 (pour le 135Xe) noyaux. Au final, la mise en œuvre de coïn-
cidences photon/électron permet de gagner un facteur 100 sur l’AMD du 131mXe. Pour
les autres radioxénons, les gains en AMD sont très bons mais sont moins prononcés. En
particulier, l’émission γ du 133mXe est moins convertie que celle du 131mXe ce qui, pour
ce radioxénon, explique cette différence. Les 133,135Xe sont détectés par coïncidences γ/β.
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Radionucléide
AMD (en mBq)
Critère de BEGe5030 Gamma3 Porthos/PIPSBox
Certification TICE (classique) (cellule SPALAX) Sans véto Avec véto
131mXe* 5 94 26 0,38 0,26
133mXe* 5 30 8,9 0,50 0,40
133Xe* 5 4,6 1,2 0,79 0,36
135Xe** 15 14 3,9 4,1 1,3
Tableau 3.3 – Évolution du tableau 2.8 afin de prendre en compte les AMD des radioxénons obte-
nues lors de leur mesure par spectromètrie de coïncidence photon/électron. Pour ces
mesures de coïncidences, les bruits de fond ont été calculés à partir des résultats du
tableau 3.2. Les SD et LD correspondants ont été calculés dans le cas de la statis-
tique de Poisson. * : AMD calculée pour une mesure de 6 jours, ** : AMD calculée
pour une mesure de 2 jours.
Dans ce cas le bruit de fond associé est fortement diminué, mais le rendement de détection
est lui aussi diminué ce qui limite le gain en AMD pour ces deux radioxénons.
Afin de calculer le seuil de décision ou la limite de détection (SD ou LD) d’un radio-
nucléide X dans une ROI donnée, il faut pouvoir estimer l’intégralité du comptage dans
cette ROI qui n’est pas directement imputable à X. Or dans le cas de la mesure en coïn-
cidences photon/électron d’échantillon environnemental, le comptage dans la ROI d’un
radioxénon a plusieurs origines. Il est généré :
• par ce radioxénon,
• par le bruit de fond (déterminé dans la section précédente et donné dans le ta-
bleau 3.2),
• et potentiellement par les interférences dues aux radionucléides éventuellement pré-
sents dans l’échantillon : les trois autres radioxénons, le 214Bi et le 214Pb.
Le bruit de fond étant très faible, la part du comptage provenant d’autres radionucléides
est prépondérante dans la plupart des cas. Il faut donc nécessairement prendre en compte
les interférences et les SD et LD des radioxénons quantifiés uniquement à partir d’une
mesure de bruit de fond (tel que présentés dans le tableau 3.3) correspondent à des cas
idéaux non réalistes. Afin, de déterminer celles-ci, la notion de bruit blanc de mesure est
définie ci-dessous.
Blanc de mesure
Dans la ROIRXi d’un radioxénon RXi donné (i = 1,2,3,4), C = Cnet + Bblanc ; où le
comptage Bblanc (appelé blanc de mesure) est imputable aux radionucléides présents dans
l’échantillon (autres que RX1) et au bruit de fond (comptage noté B dans les chapitres
précédents).
Dans ce contexte, on définit ici une mesure de bruit blanc de RXi comme la mesure
fictive d’un échantillon (pendant une durée Tacq) dont : (i) l’activité en RXi est nulle
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(A(RXi) = 0) ; et (ii) les activités des autres radioxénons (RXj 6=i 6= 0), du 214Pb et du
214Bi sont non nulles.
On notera alors :
Bblanc(RXi) =BBDF (ROIRXi) +B214Pb(ROIRXi) +B214Bi(ROIRXi)
+
∑
j 6=i
BRXj(ROIRXi) ; (3.32)
où BBDF (ROIRXi) est le bruit de fond de mesure dans ROIRXi , et BX(ROIRXi) est le
bruit blanc de mesure généré par le radionucléide X dans ROIRXi . Cette mesure de bruit
blanc est fictive car il n’est pas possible de produire de tels échantillons.
Néanmoins il est possible d’estimer la contribution de chacun des radionucléides au
Bblanc d’un radioxénon RXi. En particulier :
• la composante BBDF (ROIRXi) est obtenue lors de la mesure du bruit présentée
précédemment.
• la composante BX(ROIRXi) s’écrit de manière générale comme BX(ROIRXi) =
ROIRXi (X)Nd(X), où ROIRXi (X) est le rendement de détection en coïncidences de
X dans la région d’intérêt de RXi et Nd(X) est le nombre de noyaux de X s’étant
désintégrés durant la mesure.
Dans un premier temps, pour déterminer Nd(X) les filiations entre le 133mXe et 133Xe,
et entre le 214Pb et 214Bi seront négligées. Ainsi, pour tout radionucléide X :
Nd(X) = A(X)Tacq
1− exp(−λXTacq)
λXTacq
. (3.33)
Concernant le rendement de détection en coïncidence de X dans la ROI de RXi (noté
ROIRXi (X)), plusieurs cas de figure sont à prendre en compte. X peut être détecté dans
la ROI de RXi lorsque : (i) le photon qu’il émet interagit par effet Compton avec le
cristal de germanium, (ii) lorsque la résolution du germanium ne permet pas de séparer
complètement la ROI(RXi) d’un pic d’émission photon de X. Ainsi :
• on notera r,ROIRXi (X) le rendement de détection de X dans la ROI de RXi si cette
détection est due à la résolution insuffisante du détecteur au germanium.
• on notera c,ROIRXi (X) le rendement de détection de X dans la ROI de RXi suite
à des événements γ/β, lorsque le photon γ qu’il émet interagit par effet Compton
avec le cristal de germanium. En effet, dans ce cas le photon peut ne déposer qu’une
partie de son énergie dans le cristal, et en particulier déposer une énergie dans la
région photon de la ROI de RXi. Ces rendements sont déterminés par simulation
Monte-Carlo.
Ainsi, pour chacun des radioxénons il est possible d’obtenir une valeur estimée de Bblanc.
Et c’est à partir de cette estimation que peuvent être calculés les SD et LD du système
de mesure étudié.
Cas du 135Xe
La ROI du 135Xe correspond aux événements de coïncidence γ1,0/β−0,1. Cette ROI com-
prend donc les photons détectés entre 248,5 et 251,5 keV en coïncidence avec les électrons
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détectés entre 55 et 950 keV. Or toutes les émissions de photons des radioxénons autres
que celui-ci sont d’énergies inférieures. Ainsi, pour le 135Xe, ∑j 6=iBRXj(ROIRXi) = 0. Et
dans ce cas :
Bblanc(135Xe) = BBDF (ROI135Xe) +B214Pb(ROI135Xe) +B214Bi(ROI135Xe). (3.34)
Ainsi, avec les notations définies précédemment et en négligeant la filiation 214Pb/214Bi,
l’équation 3.34 s’écrit :
Bblanc(135Xe) = bBDF (ROI135Xe)Tacq
+ A(214Pb)Tacq
1− exp(−λ214PbTacq)
λ214PbTacq
c,ROI135Xe(
214Pb)
+ A(214Bi)Tacq
1− exp(−λ214BiTacq)
λ214BiTacq
c,ROI135Xe(
214Bi). (3.35)
Cas du 133Xe
Pour le 133Xe, la ROI de détection correspondante comprend les photons détectés entre
80 et 82 keV en coïncidence avec les électrons détectés entre 55 et 400 keV. Un détecteur
HPGe de type BEGe5030P a une résolution en énergie suffisante (0,8 à 1 keV) pour
séparer correctement les pics d’émissions de photon Kα-X des 214Bi (76,9 et 79,3 keV) et
214Pb (74,8 et 77,1 keV)de cette ROI133Xe. De plus, les radioxénons métastables ont des
émissions coïncidentes de photons et d’électrons à des énergies photons plus basses (cf.
tableau 1.8). Ces radioxénons ne vont donc pas participer au comptage de Bblanc(133Xe).
Ainsi, ce dernier s’écrit :
Bblanc(133Xe) =BBDF (ROI133Xe)
+B214Pb(ROI133Xe) +B214Bi(ROI133Xe)
+B135Xe(ROI133Xe). (3.36)
Dans ce cas, comme pour les 214Bi et 214Pb, le 135Xe participe à Bblanc(133Xe) lorsqu’un
photon γ émis par un 135Xe interagit par effet Compton avec le cristal de germanium et
que l’électron associé est détecté par le détecteur PIPSBox. Ainsi au final, Bblanc(133Xe)
est obtenu à partir de l’estimation par simulation Monte-Carlo du rendement de détection
dans la ROI133Xe du 214Pb, du 214Bi et du 135Xe.
Ainsi, avec les notations définies précédemment l’équation 3.36 s’écrit :
Bblanc(133Xe) = bBDF (ROI133Xe)Tacq
+ A(214Pb)Tacq
1− exp(−λ214PbTacq)
λ214PbTacq
c,ROI135Xe(
214Pb)
+ A(214Bi)Tacq
1− exp(−λ214BiTacq)
λ214BiTacq
c,ROI135Xe(
214Bi)
+ A(135Xe)Tacq
1− exp(−λ135XeTacq)
λ135XeTacq
c,ROI133Xe(
135Xe). (3.37)
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Cas du 133mXe
Le 133mXe est détecté par l’émission coïncidente de photons Kα-X et d’électrons K-
CE. Ainsi ROI133mXe a donc une "surface" plus faible que celles de ROI135Xe ou ROI133Xe
puisqu’elle s’intéresse aux photons détectés entre 28 et 30 keV en coïncidence avec les
électrons détectés entre 190 et 210 keV. L’émission de K-CE du 131mXe est à plus faible
énergie, donc sa contribution au comptage de Bblanc(133mXe) est nulle. En revanche, tous
les autres radionucléides vont y participer, et on a :
Bblanc(133mXe) =BBDF (ROI133mXe)
+B214Pb(ROI133mXe) + B214Bi(ROI133mXe)
+B135Xe(ROI133mXe) + B133Xe(ROI133mXe). (3.38)
Figure 3.10 – Schéma illustrant (exemple d’un mélange 50 %/50 % en activité de 131m,133Xe) l’inter-
férence des photons Kα-X des 133,135Xe dans la ROI Kα-X des photons 131m,133mXe.
La courbe bleue claire représente le pic d’émission Kα-X du 131mXe (en bleu foncé sont
représentés les émissions Kα1 et Kα2). La courbe noire représente le pic d’émission
Kα-X du 133Xe (en rouge sont représentés les émissions Kα1 et Kα2). Le détecteur
considéré a une résolution en énergie de de 0,5 keV à 30 keV
Comme pour les radioxénons précédents, les contributions des 214Pb et 214Bi au bruit
blanc de mesure du 133mXe sont possibles lorsqu’un photon émit par l’un d’eux interagit
par eﬀet Compton avec le cristal de germanium, et que l’électron coïncident est mesuré
entre 190 et 210 keV par le détecteur PIPSBox. Quand aux 133Xe et 135Xe, leur contribu-
tion est double. En eﬀet, elle comptabilise :
• les événements de coïncidences γ/β lorsque le photon γ interagit par eﬀet Compton
avec le cristal de germanium et que l’électron est détecté par le détecteur PIPSBox.
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• les événements de coïncidences Kα-X/électron (K-CE ou β−) lorsque la résolution
du détecteur au germanium n’est pas suffisante pour séparer correctement les émis-
sions Kα-X des 133Xe et 135Xe de celles du 133mXe, comme illustré en figure 3.10.
Dans cette figure, la zone entourée d’un carré noir correspond aux photons Kα-
X(133Xe ou 135Xe) mesurés par le détecteur HPGe dans la ROI photon de 133mXe.
On a alors (avec les notations de la section 3.2.4) :
BRXi(ROI133mXe) =
(
c,ROI133mXe(RXi) + r,ROI133mXe(RXi)
)
×Nd(RXi) (3.39)
en sachant que le 133Xe et le 135Xe émettent les mêmes photons K-X (seules les proba-
bilités d’émission diffèrent), et en notant :
• Emin(ROIp,133mXe) et Emax(ROIp,133mXe) les bornes en énergie photon inférieure et
supérieure de la ROI du 133mXe,
• σKα1 et σKα1 les écarts-types des pics d’énergies (notée respectivement EKα1 et EKα2)
des photons Kα1- et Kα2-X des 133,135Xe mesurés par le détecteur HPGe,
• Kα1/electron(RXi) et Kα2/electron(RXi) les rendements de détection par coïncidences
Kα1-X/électron et Kα2-X/électron de RXi .
• et le ratio Re∈K-CE(133mXe)(RXi) correspondant à la fraction du spectre électron (K-
CE et β−) dans la région de l’émission K-CE de 133mXe (190-210 keV).
on a :
r,ROI133mXe(RXi) = Re∈K-CE(133mXe)(RXi)
×
∫ Emax(ROIp,133mXe)
Emin(ROIp,133mXe)
Kα1/electron(RXi)
σKα1
√
2pi
exp
(
−(E − EKα1)
2
2σ2Kα1
)
+Kα2/electron(RXi)
σKα2
√
2pi
exp
(
−(E − EKα2)
2
2σ2Kα2
)dE ;
(3.40)
Cette équation exprime : (i) la part des électrons émis par le radioxénon RXi aux énergies
de détection du K-CE de 133mXe, et (ii) l’effet de la résolution du détecteur illustré par
la figure 3.10 et quantifié par l’intégrale ci-dessus. En considérant des changements de
variables adaptés, cette équation se réécrit :
r,ROI133mXe(RXi)
Re∈K-CE(133mXe)(RXi)
=
1
2
erf(Emax(ROIp,133mXe)− EKα1
σKα1
√
2
)
− erf
(
Emin(ROIp,133mXe)− EKα1
σKα1
√
2
)Kα1/electron(RXi)
+12
erf(Emax(ROIp,133mXe)− EKα2
σKα2
√
2
)
− erf
(
Emin(ROIp,133mXe)− EKα2
σKα2
√
2
)Kα2/electron(RXi)
(3.41)
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où erf est la fonction d’erreur de Gauss, définie comme :
erf : x→ 2√
pi
∫ x
0
exp(−t2)dt. (3.42)
Sur la figure 3.10, on remarque que la courbe représentative de la distribution des
photons Kα-X des 133,135Xe (courbe noire) atteint un niveau négligeable avant d’atteindre
la limite inférieure en énergie photon de la ROI des 131m,133mXe (i.e. 28 keV). Ceci est
toujours vrai si la résolution (i.e. FWHM) du détecteur est doublée. Or erf(x) → −1
lorsque x→ −∞. Cela permet de simplifier l’équation 3.41 de la manière suivante :
r,ROI133mXe(RXi)
Re∈K-CE(133mXe)(RXi)
=12
erf(Emax(ROIp,133mXe)− EKα1
σKα1
√
2
)
+ 1
Kα1/electron(RXi)
+12
erf(Emax(ROIp,133mXe)− EKα2
σKα2
√
2
)
+ 1
Kα2/electron(RXi).
(3.43)
Et sachant que :
• tel que défini dans ces travaux Emax(ROIp,133mXe) = 30,4 keV,
• pour les 133,135Xe on a : EKα1 = 30,97 keV et EKα2 = 30,63 keV,
• pour un détecteur au germanium de type BEGe5030P, la résolution (FWHM) ty-
pique à 30 keV est de 0,5 keV. Or σKα1 ≈ σKα2 ≈ FWHM(30keV)/(2
√
2 ln(2)). Ainsi,
σKα1 ≈ σKα2 ≈ 0,21 keV.
Avec ces données, les valeurs de la fonction erf sont obtenues numériquement et l’équa-
tion 3.43 s’écrit sous la forme de :
r,ROI133mXe(RXi) =Re∈K-CE(133mXe)(RXi)
×
(
I(Kα1)Kα1/electron(RXi) + I(Kα1)Kα2/electron(RXi)
)
. (3.44)
Avec :
I(Kα1) =
1
2
erf(Emax(ROIp,133mXe)− EKα1
σKα1
√
2
)
+ 1
 ;
' 3,63.10−3.
Et :
I(Kα2) =
1
2
erf(Emax(ROIp,133mXe)− EKα2
σKα2
√
2
)
+ 1
 ;
' 1,39.10−1.
Ainsi, au final en négligeant la filiation entre le 214Pb et le 214Bi et en notant c,ROI133mXe(X)
le rendement de détection (obtenu par simulation Monte-Carlo) du radionucléide X dans
114 Chapitre 3. Spectrométrie en coïncidences haute résolution
la ROI du 133mXe lorsque le photon associé à X a interagit par effet Compton avec le
cristal de germanium. Le bruit blanc de mesure du 133mXe s’écrit :
Bblanc(133mXe) = bBDF (ROI133mXe)Tacq
+A(214Pb)Tacq
1− exp(−λ214PbTacq)
λ214PbTacq
c,ROI133mXe(
214Pb)
+A(214Bi)Tacq
1− exp(−λ214BiTacq)
λ214BiTacq
c,ROI133mXe(
214Bi)
+A(133Xe)Tacq
1− exp(−λ133XeTacq)
λ133XeTacq
[
c,ROI133mXe(
133Xe)
+Re∈K-CE(133mXe)(133Xe)
(
I(Kα1)Kα1/electron(133Xe) + I(Kα2)Kα2/electron(133Xe)
)]
+A(135Xe)Tacq
1− exp(−λ135XeTacq)
λ135XeTacq
[
c,ROI133mXe(
135Xe)
+Re∈K-CE(133mXe)(135Xe)
(
I(Kα1)Kα1/electron(135Xe) + I(Kα2)Kα2/electron(135Xe)
)]
.
(3.45)
Cas du 131mXe
Parce que les bornes en énergie photon de la ROI du 133mXe sont identiques à celles du
131mXe, l’équation 3.38 s’adapte au cas du 131mXe en y ajoutant la contribution du 133mXe.
Le comptage imputable à ce dernier dans le bruit blanc de mesure du 131mXe est dû aux
événements de désintégration Kα-X/K-CE du 133mXe lorsque l’électron ne dépose qu’une
partie de son énergie dans le détecteur PIPS. Ainsi, en utilisant des notations similaires
au cas précédent et en négligeant les filiations (entre le 214Pb et le 214Bi et entre le 133mXe
et le 133Xe) on a :
Bblanc(131mXe) = bBDF (ROI131mXe)Tacq
+A(214Pb)Tacq
1− exp(−λ214PbTacq)
λ214PbTacq
c,ROI131mXe(
214Pb)
+A(214Bi)Tacq
1− exp(−λ214BiTacq)
λ214BiTacq
c,ROI131mXe(
214Bi)
+A(133Xe)Tacq
1− exp(−λ133XeTacq)
λ133XeTacq
[
c,ROI131mXe(
133Xe)
+Re∈K-CE(131mXe)(133Xe)
(
I(Kα1)Kα1/electron(133Xe) + I(Kα2)Kα2/electron(133Xe)
)]
+A(135Xe)Tacq
1− exp(−λ135XeTacq)
λ135XeTacq
[
c,ROI131mXe(
135Xe)
+Re∈K-CE(131mXe)(135Xe)
(
I(Kα1)Kα1/electron(135Xe) + I(Kα2)Kα2/electron(135Xe)
)]
+A(133mXe)Tacq
1− exp(−λ133mXeTacq)
λ133mXeTacq
× ROI131mXe(133mXe). (3.46)
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Synthèse
Figure 3.11 – Spectre simulé de la mesure par coïncidences de 214Pb. Pour ce spectre, un million
de désintégrations du 214Pb ont été simulées. Les ROI de mesure des radioxénons
sont illustrées, ainsi que celles des événements de coïncidence γ/β du 214Pb. Les
rendements de détection du 214Pb dans les ROI des radioxénons ont été déterminés
et sont donnés dans le tableau 3.4.
L’ensemble des rendements utilisés dans les équations 3.35, 3.37, 3.45 et 3.46 ont été
obtenus par simulation Monte-Carlo. Ces simulations Monte-Carlo sont illustrées en ﬁ-
gures 3.4, 3.5 et 3.6 pour les radioxénons (cf. section 3.2.2) et en ﬁgures 3.11 et 3.12 pour
les descendants du radon. Les résultats de ces simulations sont donnés dans le tableau 3.4.
Ces rendements sont des indicateurs de l’inﬂuence d’un radionucléide donné dans le bruit
de fond d’un des radioxénons. Ainsi, on remarque que les descendants du radon ont une
inﬂuence environ dix fois plus importantes dans la ROI des 133,135Xe que dans celle des
131m,133mXe. Cela est directement relié à la nature des événements de coïncidences consi-
dérés pour la mesure des radioxénons, sachant que les 214Pb et 214Bi sont des émetteurs
β− :
• les 133,135Xe sont mesurés par coïncidences γ/β, la ROI électron associée couvre
alors une fraction conséquente des spectres β−214Bi et β
−
214Pb.
• les 131m,133mXe sont mesurés par coïncidences Kα-X/K-CE, la ROI électron associée
s’étend sur 20 keV et ne couvre alors qu’une petite fraction des spectres β−214Bi et
β−214Pb.
En revanche, les équations 3.35, 3.37, 3.45 et 3.46 ne prennent pas correctement en
compte les activités en 214Pb et 214Bi de l’échantillon considéré. En eﬀet, deux raccourcis
116 Chapitre 3. Spectrométrie en coïncidences haute résolution
Figure 3.12 – Spectre simulé de la mesure par coïncidences de 214Bi. Pour ce spectre, un million
de désintégration du 214Bi ont été simulées. Les ROI de mesure des radioxénons
sont illustrées, ainsi que celles des événements de coïncidences γ/β du 214Bi. Les
rendements de détection du 214Bi dans les ROI des radioxénons ont été déterminés
et sont donnés dans le tableau 3.4.
majeurs sont à corriger car : (i) ce n’est pas seulement l’activité initiale en 214Pb et 214Bi
qui est importante, mais aussi l’activité initiale en 222Rn (et les équations citées ci-dessus
ne la prennent pas en compte), et (ii) la ﬁliation entre le 214Pb et le 214Bi doit être prise
en compte. Une manière de s’aﬀranchir correctement de ces ﬁliations est d’exprimer les
bruits blancs correspondants (B214Pb(ROIRXi) et B214Bi(ROIRXi) pour le radioxénon RXi)
en fonction de l’aire de l’un des pics caractéristiques de ces radionucléides dans le spectre
photon γ direct. Par exemple, en utilisant l’aire (notée Nγ5,0(214Pb)) du pic d’émission
γ5,0 du 214Pb (à 351,9 keV) et l’aire (notée Nγ1,0(214Bi)) du pic d’émission γ1,0 du 214Bi (à
609,3 keV), les contributions au bruit blanc de mesure d’un radioxénon RXi des 214Pb et
214Bi s’écrivent :
B214Pb(ROIRXi) = Nγ5,0(214Pb)c,ROIRXi (γ5,0(
214Pb)), (3.47)
et :
B214Bi(ROIRXi) = Nγ1,0(214Bi)c,ROIRXi (γ1,0(
214Bi)), (3.48)
où c,ROIRXi (γ1,0(
214Bi)) est le ratio entre le comptage du 214Bi dans la ROI de RXi et
celui dans la ROI de γ1,0(214Bi), et c,ROIRXi (γ5,0(
214Pb)) est le ratio entre le comptage
du 214Pb dans la ROI de mesure de RXi et celui dans la ROI de γ5,0(214Bi). De plus,
dans une station Gaz Noble SPALAX la quantité de radon présent dans un échantillon est
directement donnée en comptage dans la ROI à 351,9 keV du photon γ de 214Pb. Cette
notation permet d’exprimer plus correctement et plus facilement les interférences liées au
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Radionucléide Grandeur Rendement de détection (en s
−1/Bq)
135Xe 133Xe 133mXe 131mXe
214Pb c,ROIRXi
5,7.10−4 5,0.10−4 5,1.10−5 5,3.10−5
(11 %) (11 %) (17 %) (17 %)
214Bi c,ROIRXi
6,7.10−4 3,6.10−4 4,9.10−5 2,9.10−5
(11 %) (11 %) (17 %) (21 %)
135Xe
c,ROIRXi
– 5,8.10−4 1,3.10−4 9,5.10−5
– (11 %) (13 %) (14 %)
Re∈K-CE(RXi)
– – 9,8.10−2 3,8.10−2
– – (10 %) (10 %)
Kα1/electron
9,4.10−3 – – –
(10 %) – – –
Kα2/electron
5,0.10−3 – – –
(10 %) – – –
133Xe
c,ROIRXi
– – 1,5.10−4 3,2.10−4
– – (13 %) (12 %)
Re∈K-CE(RXi)
– – 1,8.10−2 4,8.10−2
– – (10 %) (10 %)
Kα1/electron
– 6,6.10−2 – –
– (10 %) – –
Kα2/electron
– 3,6.10−2 – –
– (10 %) – –
133mXe ROIRXi
– – – 3,7.10−3
– – – (11 %)
Tableau 3.4 – Simulation Monte-Carlo des différents rendements de détection utilisés dans les équa-
tions 3.35, 3.37, 3.45 et 3.46. Chacune de ces valeurs a été obtenue par simulation
d’un million d’événements. Les incertitudes associées sont données entre parenthèses.
radon.
Radionucléide Grandeur Émission γ Ratio (en coups/coups γ propre)135Xe 133Xe 133mXe 131mXe
214Pb c,ROIRXi (γ) 352 keV
1,3.10−2 1,1.10−2 1,2.10−3 1,2.10−3
(11 %) (11 %) (17 %) (17 %)
214Bi c,ROIRXi (γ) 609 keV
2,6.10−2 1,4.10−2 1,9.10−3 1,1.10−3
(11 %) (11 %) (17 %) (21 %)
Tableau 3.5 – Contribution du 214Pb et du 214Bi dans le bruit blanc de mesure des radioxénons.
Cette contribution est normalisée par le comptage du pic d’émission γ respectif des ces
deux radio-éléments, tel que définit dans les équations 3.47 et 3.48. Ces contributions
sont obtenues par simulation Monte-Carlo.
Les ratios définis dans les équations 3.47 et 3.48 ont été obtenus à partir des données
du tableau 3.4 et des rendements d’absorption totale par émission de photon γ des 214Pb
et 214Bi. Ils sont présentés dans le tableau 3.5.
De même, les rendements de détection d’un radioxénon dans la ROI propre d’un autre
radioxénon, tels que donnés dans le tableau 3.6, ne permettent pas de comparer directe-
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Radionucléide Rendement d’interférence entre radioxénons (en s
−1/Bq)
133Xe 133mXe 131mXe
135Xe 5,8.10
−4 (11 %) 2,1.10−4 (13 %) 1,2.10−4 (14 %)
[0,69 %] [0,24 %] [0,14 %]
133Xe – 2,5.10
−4 (13 %) 5,7.10−4 (12 %)
[0,63 %] [1,5 %]
133mXe – – 3,7.10
−3 (11 %)
[10%]
Tableau 3.6 – Rendements d’interférence entre radioxénons. Le pourcentage entre parenthèses cor-
respond à l’incertitude sur ce rendement. Le pourcentage entre crochet correspond
au ratio entre le rendement d’interférence du radioxénon considéré et son rendement
de détection.
ment les interférences relatives entre les différents radioxénons. Néanmoins, à partir de
ces valeurs, le rendement de détection "global" (i.e. prenant en compte l’ensemble des
contributions) peut être obtenu. Ce rendement de détection "global" est appelé rende-
ment d’interférence. Ces rendements d’interférence ont été calculés et sont donnés dans le
tableau 3.6. Dans ce cas, le détecteur au germanium considéré a une résolution (FWHM)
de 0,5 keV aux énergies photons considérées (i.e. entre 29 et 31 keV).
Pour les 133m,133,135Xe les ratio entre leurs rendements d’interférence et leur rendement
de détection sont indiqués entre crochets dans le tableau 3.6. Ce ratio permet de relier
directement les impulsions générées par un radioxénon dans une ROI donnée en fonction
du comptage qu’il a généré dans sa ROI propre. Ainsi par exemple, 1000 coups nets re-
levés dans la ROI propre du 135Xe permet d’estimer que 69 coups dans la ROI du 133Xe
sont attribuables à ce dernier.
Concernant la filiation entre le 133mXe et le 133Xe négligée précédemment, quelques
commentaires sont nécessaires :
• dans l’équation 3.35, les activités en 133mXe ou en 133Xe n’interviennent pas donc
cette filiation n’est pas à prendre en compte.
• dans l’équation 3.37, l’activité en 133Xe est par définition considérée comme nulle,
mais pas celle en 133mXe. En revanche, l’activité de 133mXe n’a pas besoin d’être
intégrée à l’équation car elle est déjà prise en compte lors du calcul de l’activité de
133Xe (cf. équation 3.24).
• dans l’équation 3.45, par définition l’activité en 133mXe est nulle.
• enfin, dans l’équation 3.46, une légère modification est à prendre en compte afin de
considérer correctement le nombre d’atomes de 133Xe qui se sont désintégrés durant
la mesure. Ainsi dans ce cas, en se référant aux équations 3.21 et 3.23 :
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Nd(133Xe) =A(133Xe)Tacq
1− exp(−λ133XeTacq)
λ133XeTacq
+ λ133XeTacq
λ133Xe − λ133mXeA(
133mXe)Tacq
(
1− exp(−λ133mXeTacq)
λ133mXeTacq
− 1− exp(−λ133XeTacq)
λ133XeTacq
)
(3.49)
Au final, en ce qui concerne les interférences de mesures entre les différents radioxénons,
les équations 3.35, 3.37, 3.45 et 3.46 et les tableaux 3.2, 3.5 et 3.6 nous informent que :
• le bruit de fond dans la ROI d’un radioxénon est très faible : (i) jusqu’à 1,7 im-
pulsions (dans la ROI du 135Xe) pour une mesure en stations Gaz Noble SPALAX
(fonctionnant en cycle de 12h, sans véto cosmique mais avec un blindage passif op-
timisé), et (ii) jusqu’à 2,2 impulsions (dans la ROI du 135Xe) pour une mesure en
laboratoire (pendant 6 jours avec véto cosmique).
• la mesure en coïncidences γ1,0/β0,1 du 135Xe n’est pas influencée par la désintégration
des autres radioxénons éventuellement présents dans l’échantillon.
• la mesure en coïncidences γ1,0/β0,1 du 133Xe n’est influencée que par la radioactivité
en 135Xe de l’échantillon. Mais cette influence est très faible puisqu’il y a un facteur
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133Xe).
• la mesure en coïncidence Kα-X/K-CE du 133mXe est influencée à part presque égale
par les 133,135Xe.
• la mesure en coïncidences Kα-X/K-CE du 131mXe est très majoritairement influencée
par l’activité en 133mXe (ce dernier a 6,5 fois plus d’influence que le 133Xe). Mais
ceci est à nuancer avec le fait que de manière générale, le rapport d’activité entre le
133Xe et le 133mXe est très favorable au 133Xe (d’environ au moins 8 fois).
• les descendants du radon (214Pb et 214Bi) interfèrent plus avec la mesure des 133,135Xe
qu’avec celle des 131m,133mXe. En particulier, pour les xénons métastables l’influence
des 214Pb et 214Bi est environ dix fois plus faible que celle des 133,135Xe.
• au final, les rendements d’interférence entre radioxénons sont faibles. Ceci garantit
un taux limité de faux positifs de la configuration HPGe/PIPSBox pour la mesure
des radioxénons.
3.2.5 Application : cas de DPRK 2013
Enfin, pour conclure, les performances du système Porthos/PIPSBox équipé d’un véto
cosmique pour la mesure des traces environnementales de radioxénons ont été calculées
dans une étude de cas : l’essai nucléaire nord-coréen du 12 février 2013 (voir Ringbom
et al. (2014)). Le panache de gaz nobles radioactifs émis par cet essai a été déclaré détecté
plusieurs semaines plus tard le 7 avril 2013 par la station Gaz Noble JPX38 du Système
de Surveillance International du TICE. Cette détection est caractérisée par :
• 2,1 mBq/m3 de 133Xe,
• 0,20 mBq/m3 de 131mXe,
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• et pas de signal au dessus du seuil de décision pour le 133mXe et 135Xe. Néanmoins,
les auteurs donnent une Lc de 0,12 mBq/m3 (pour le 133mXe) et de 0,35 mBq/m3
(pour le 135Xe). Dans ce contexte, la Lc est l’activité volumique correspondant à un
comptage de SD impulsions.
L’étude de cas consiste à estimer quelles auraient été les activités minimales détectables
(AMD) et les Lc données par la station JPX38 si cette dernière avait été une station SPA-
LAX équipée d’un système de détection par coïncidence photon/électron haute résolution.
Sachant que :
• une station Gaz Noble SPALAX produit un échantillon environnemental de radioxé-
non en prélevant entre 70 et 80 m3 d’air en 12 heures.
• on relève environ 500 coups (ou impulsions) nets attribuables aux 214Pb et 214Bi
dans leurs ROI respectives, pour un échantillon produit par une station Gaz Noble
SPALAX et mesuré pendant 12h.
Figure 3.13 – Spectre des distributions des comptages nets (Cnet = C − B) pour le calcul des SD
et LD des 135,133mXe. Les estimations de bruit de blanc de mesure sont de 3,4 coups
(pour le 133mXe) et 20,9 coups (pour le 135Xe), ainsi les SD et LD sont obtenus à
partir des équations 1.21 et 1.23 du cas des très faible taux de comptage (i.e. en
utilisant la loi de Skellam, cf. section 1.4.1).
En se servant de ces informations et en utilisant les données des tableaux 3.5 et 3.6,
les bruits blancs de mesure de chacun des radioxénons ont été estimés (pour une mesure
de 12h, sans véto cosmique). Ensuite, les SD (pour les quatre radioxénons) et les LD
(pour les 135,133mXe non détectés) ont été en calculés dans le cas des très faibles taux de
comptage en résolvant les inéquations 1.21 et 1.23. Enﬁn, à l’aide du tableau donnant
les rendements de détection des radioxénons en coïncidences photon/électron (cf. tableau
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3.1), les activités minimales détectables (noté AMD, pour les 135,133mXe non détectés) et
les Lc ont été calculées. L’ensemble de ces résultats sont synthétisés dans le tableau 3.7.
Radioxénon Bruit Blanc estimé Activité volumique Lc**(coups) (mBq/m3) (mBq/m3)
135Xe 20,9 AMD =0,30 1,3.10−1 [2,7]
133Xe 13,4 2,1* 5,4.10−2 [1,5]
133mXe 3,4 AMD =7,8.10−2 2,6.10−2 [4,6]
131mXe 5,4 0,2* 3,4.10−2 [3,8]
Tableau 3.7 – Étude de cas : essai nucléaire DPRK 2013, dans le cas d’une station gaz noble de type
SPALAX équipée d’un détecteur photon/électron à haute résolution en énergie.* :
ces valeurs sont celles fournies dans l’article de Ringbom et al. (2014). ** : Le Lc
est la valeur de SD rapportée en activité volumique, la valeur donnée entre crochet
est le gain constaté par rapport aux données fournies dans l’article de Ringbom et al.
(2014).
Comme détaillé dans le chapitre 1, une station SAUNA met en œuvre une détection
par coïncidence photon/électron à basse résolution en énergie, en utilisant un scintillateur
plastique (BC-404) pour la détection des électrons et un scintillateur inorganique pour
la détection des photons (NaI(Tl)). Au final, le tableau 3.7 montre un gain en sensibilité
d’une configuration de mesure HPGe/PIPSBox (même sans véto cosmique) par rapport à
une configuration de type SAUNA. Cela, malgré la diminution du rendement géométrique
de détection d’une telle configuration. Ce gain est largement attribuable à la haute résolu-
tion en énergie (photon et électron) du système HPGe/PIPSBox, qui permet de diminuer
grandement les bruits blancs de mesure en limitant les interférences entre radionucléides
lors de la mesure des radioxénons.
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3.3 Mesures de coïncidences photon/photon
3.3.1 Radionucléides concernés
Lorsqu’un échantillon est faiblement actif, il a été montré dans le chapitre 2 que le
spectromètre Gamma3 permettait d’atteindre des limites de détection très basses. En
revanche, à cause du fond Compton des détecteurs HPGe, ceci n’est plus vrai lors de la
mesure d’un échantillon actif. Dans ce cas, pour les radionucléides dont le schéma de dé-
croissance le permet, la mise en place de mesures en coïncidences photon/photon permet,
au prix d’une perte de rendement, de lever l’ambiguïté pour l’attribution d’un pic, ou
d’augmenter le rapport signal sur bruit lorsque le bruit de fond est dominé par le fond
Compton de l’échantillon.
Un certain nombre de radionucléides d’intérêt pour le TICE sont émetteurs multi-γ.
On retiendra en particulier : 24,22Na, 99Mo, 120,124,125,126Sb, 130,132I, 132Te, 134,136Cs, 140Ba,
140La, 152,154Eu, ou encore 108m,110mAg.
3.3.2 Mesure de bruit de fond
Une mesure de bruit de fond du spectromètre Gamma3 a été effectuée pendant 16,2
jours. Les spectres de bruit de fond en coïncidences photon/photon résultant de cette
mesure sont donnés en figure 3.14 (sans utiliser le véto cosmique) ou en figure 3.15 (en
utilisant le véto cosmique). Les spectres de bruit de fond (et les taux de comptage intégraux
associés) des photons mesurés par le détecteur Athos sont montrés en figure 3.16 dans
trois configurations (cf. figure pour la numérotation) :
• A. coïncidence avec les photons (d’énergie comprise entre 20 et 2400 keV) mesurés
par le détecteur Aramis.
• B. coïncidence avec les photons (d’énergie comprise entre 20 et 2400 keV) mesurés
par le détecteur Aramis, lorsque le véto cosmique est activé.
• C. coïncidence avec les photons (entre 20 et 2400 keV) mesurés par le détecteur
Aramis, lorsque le véto cosmique est activé, et en coïncidence avec les photons
(entre 20 et 2400 keV) mesurés par le détecteur Porthos.
Le bruit de fond en coïncidences photon/photon sans véto cosmique (cf. figure 3.14)
est composé principalement d’un fond continu d’événements dispersés sur 20-2400 keV et
de lignes de coïncidences 511 keV/γ et K-X(Pb)/γ. Ces événements sont principalement
dus au flux de muons cosmiques. De plus, on observe une diagonale correspondant à des
photons de 511 keV qui déposent une partie de leur énergie (par effet Compton) dans
un détecteur et le complément d’énergie dans l’autre détecteur (via le photon Compton
associé).
Le spectre de bruit de fond en coïncidences photon/photon avec véto cosmique pré-
sente un taux de comptage très bas de 2,4.10−3 s−1. Trois événements d’intérêts sont très
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Figure 3.14 – Spectre de bruit de fond en coïncidence photon/photon mesuré pendant 16,2 jours.
La configuration de mesure implique les détecteurs Athos et Aramis. Un zoom de
la gamme d’énergie entre 0 et 600 keV est montré en bas à gauche de la figure. On
y observe les lignes de coïncidence γ/511 keV et une ligne diagonale correspondant à
un photon de 511 keV (déposant de l’énergie dans les deux détecteurs HPGe par effet
Compton). En bas à droite de la figure est présenté le spectre des photons mesurés
par le détecteur Athos en coïncidence avec un photon mesuré à 511 keV par le
détecteur Aramis.
clairement observés : des événements de coïncidences 511 keV/511 keV et des événements
de coïncidences attribuables au 71mGe (pic d’activation du germanium, cf. tableau 1.6 du
chapitre 1). En effet, lors de la décroissance du 71mGe, deux photons sont émis en cascade
(voir figure 3.17 et cf. Murray et al. (1971)). Le photon à 23,4 keV est fortement converti
et l’électron de conversion interne de couche K associé a une énergie de 12,3 keV. Les évé-
nements de coïncidences 23,4 keV/176,2 keV correspondent donc à la détection du photon
γ1,0 (de 176,2 keV, cf. figure 3.17) avec : (i) soit la détection totale du photon γ2,1 ou
(ii) soit la détection du K-CE(γ2,1) et du photon K-X associé. Quant aux événements de
coïncidences 13 keV/176,2 keV, ils correspondent à la détection du photon γ1,0 (de 176,2
keV, cf. figure 3.17) en coïncidences : (i) avec le photon γ2,1 lorsqu’il ne dépose qu’une
partie de son énergie ou (ii) avec le K-CE(γ2,1) lorsque le photon K-X n’est pas détecté
(parce qu’il s’échappe du cristal). Un photon de faible énergie (i.e. d’énergie environ in-
férieure à 40 keV) peut ne déposer qu’une partie de son énergie. C’est le cas lorsque que
le photon K-X émis (d’environ 11 keV) lors de l’effet photoélectrique s’échappe du cristal
de germanium sans avoir été absorbé.
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Figure 3.15 – Spectre de bruit de fond en coïncidence photon/photon mesuré pendant 16,2 jours
lorsque le véto cosmique est activé. La configuration de mesure implique les détecteurs
Athos et Aramis. Un zoom (dont la résolution en énergie a été artificiellement
dégradée) sur la région [150− 210]× [10− 30] (en keV) est montré en bas à gauche
de la figure. On y observe deux événements de coïncidence d’intérêts correspondant
au 71mGe : la coïncidence 23,4 keV/176,2 keV et la coïncidence 13 keV/176,2 keV. En
bas à droite de la figure est présenté le spectre des photons mesurés par le détecteur
Athos en coïncidence avec un photon mesuré à 511 keV par le détecteur Aramis, ce
spectre présente un comptage beaucoup plus faible que son équivalent en figure 3.14
.
On remarque que l’effet du véto cosmique sur les bruits de fond de coïncidences pho-
ton/photon est plus marqué que pour un bruit de fond de spectrométrie d’émission γ
directe. En effet, le véto cosmique diminue le bruit de fond en mesure directe d’un facteur
11 (cf. figure 2.16 en chapitre 2) alors qu’il diminue le bruit de fond en coïncidences d’un
facteur 26 (cf. figure 3.16). Ceci signifie que la part d’événements d’origine cosmique est
plus prépondérante dans le bruit de fond (sans véto cosmique) d’une mesure en coïnci-
dence que dans celui d’une mesure directe.
Le bruit de fond d’une mesure en coïncidences à trois photons (photon/photon/photon)
avec le véto cosmique est extrêmement bas. Son comptage intégral est de 3,9.10−4 s−1, ce
qui est 8 fois plus faible que celui du bruit de fond présenté en figure 3.15. En contre-partie
de ce bruit de fond négligeable, les rendements de détection sont aussi fortement diminués.
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Figure 3.16 – Spectres de photons mesurés par le détecteur Athos : en coïncidence avec les pho-
tons détectés par le détecteur Aramis (cas A. spectre du haut), puis les mêmes
événements en activant le véto cosmique (cas B. spectre du milieu), et enﬁn en ra-
joutant la condition d’une coïncidence avec un photon mesuré entre 20 et 2400 keV
par le détecteur Porthos.
Figure 3.17 – Schéma simpliﬁé de la décroissance du 71mGe en 71Ge. La transition directe de l’état
métastable (numéroté 2 sur le schéma) à l’état stable (numéroté 0 sur le schéma)
n’est pas possible. Ce schéma est inspiré de Murray et al. (1971).
Deux mesures de radionucléides dont le schéma se prête à la mesure en coïncidences
photon/photon ou à trois photons sont détaillées par la suite. L’étude de mesures en
coïncidences photon/photon du 134Cs est présentée en section 3.3.3. Et un cas d’étude d’un
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échantillon SG500 composé d’un mélange de 110mAg et de 40K mesuré par coïncidences à
trois photons est présenté en section 3.4.1.
3.3.3 Étude de cas : le 134Cs
Figure 3.18 – Schéma de décroissance du 134Cs. Source : Chisté et al. (2014). L’émission coïncidente
γ3,1/γ1,0 est surlignée en bleu clair.
Le 134Cs est un produit d’activation d’intérêt majeur pour le TICE. Son schéma de
désintégration est donné en figure 3.18. Il se désintègre soit par capture électronique en
134Xe soit par émission β− en 134Ba. Au vu du schéma de désintégration de ce dernier,
c’est la coïncidence γ3,1(795,8 keV)/γ1,0(604,7 keV) qui est la plus propice à sa mesure. La
probabilité d’une telle transition est :
Pγ3,1/γ1,0(134Cs) = Pγ3,1(134Cs)× Pγ1,0|γ3,1(134Cs). (3.50)
Or, Pγ1,0|γ3,1(134Cs) = 0,994, donc Pγ3,1/γ1,0(134Cs) = 85,2 %.
Deux mesures du 134Cs ont été effectuées, correspondant à deux cas de figure. En pre-
mier lieu, c’est un étalon de 4,16 kBq de 134Cs qui a été mesuré pendant 66,4 minutes
afin d’étalonner la configuration de mesure Athos/Aramis. Les spectres de cette me-
sure sont donnés en figure 3.19 (pour les spectres de coïncidences à deux dimensions) et
en figure 3.20 (pour le spectre direct et les spectres de coïncidences projetés). Dans un
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Figure 3.19 – Spectre de coïncidences photon/photon d’une source de 134Cs de 4,16 kBq placée
entre les détecteurs Athos et Aramis. Le temps d’acquisition de cette mesure est
de 66,4 min. Les événements coïncidents observés correspondent bien au schéma
de désintégration du 134Cs (cf. ﬁgure 3.18). Les régions d’intérêts des événements
γ1,0(604,7 keV)/γ (en bleu), γ3,1(795,9 keV)/γ (en vert) et γ5,3(569,3 keV)/γ (en
rouge) sont données sur la partie inférieure de la ﬁgure.
second temps, une faible activité de 134Cs (13 mBq) a été injectée dans un ﬁltre frais de
prélèvement des particules atmosphériques. Le ﬁltre est "frais", c’est à dire qu’il provient
directement d’une station de prélèvement et a donc une forte activité en descendants des
222,220Rn. Cet échantillon a été mesuré en conﬁguration Athos/Aramis pendant 4100 mi-
nutes. Le but était de masquer la présence de 134Cs en mesure direct mais de le détecter
en mesure de coïncidences photon/photon. Les résultats de ces mesures sont présentés en
ﬁgure 3.21 et 3.22.
Ainsi, la ﬁgure 3.19 donne la signature en coïncidences photon/photon du 134Cs. Cha-
cune des lignes observées sur la ﬁgure correspond à des événements de coïncidences par-
ticuliers faisant intervenir un eﬀet Compton :
• les lignes en diagonale correspondent à un photon qui interagit par eﬀet Comp-
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Figure 3.20 – Spectres d’émission de photons d’une source de 134Cs (4,16 kBq) placée entre les
détecteurs Athos et Aramis. La durée d’acquisition de cette mesure est de 66,4 min.
La courbe noire représente le spectre mesuré par le détecteur Athos. La courbe rouge
représente le spectre des photons mesurés dans le détecteur Athos en coïncidence
avec des photons de 569,3 keV mesurés dans le détecteur Aramis. La courbe bleue
représente le spectre des photons mesurés dans le détecteur Athos en coïncidence
avec des photons de 604,7 keV mesurés dans le détecteur Aramis. La courbe verte
représente le spectre des photons mesurés dans le détecteur Athos en coïncidence
avec des photons de 795,8 keV mesurés dans le détecteur Aramis. Le zoom en bas
à gauche s’intéresse aux photons entre 550 et 850 keV.
ton dans un détecteur et dont le photon Compton créé est ensuite détecté par le
deuxième détecteur.
• les lignes horizontales (ou verticales) correspondent à deux photons en cascade,
lorsque un photon dépose toute son énergie dans un détecteur et le deuxième pho-
ton ne dépose qu’une partie de son énergie (par eﬀet Compton) dans le deuxième
détecteur.
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Les spectres photon en direct ou en coïncidences avec γ1,0, γ3,1 ou γ5,3 (cf. ROI sur la
partie inférieure de la figure 3.21) sont donnés en figure 3.22. On observe :
• Sur le spectre en rouge (photons coïncidents avec γ5,3 à 569,3 keV), les événements de
coïncidences γ3,1(795,9 keV)/γ5,3, γ1,0(604,7 keV)/γ5,3 et γ3,1 + γ1,0(1400,6 keV)/γ5,3
(et aucun pic à 569,3 keV).
• Sur le spectre en bleu (photons coïncidents avec γ1,0 à 604,7 keV), les événements de
coïncidences γ3,1(795,9 keV)/γ1,0, γ5,3(569,3 keV)/γ1,0 et γ3,1 + γ5,3(1365,2 keV)/γ1,0
(et aucun pic à 604,7 keV).
• Sur le spectre en vert (photons coïncidents avec γ3,1 à 795,9 keV), les événements de
coïncidences γ1,0(604,7 keV)/γ3,1, γ5,3(569,3 keV)/γ3,1 et γ5,3 + γ1,0(1174 keV)/γ3,1
(et aucun pic à 795,9 keV).
Configuration Événement Rendement de détection (en s
−1/kBq) ÉcartCalcul direct Calcul selon l’équation 3.51
Athos/Aramis γ1,0/γ3,1 3,82 3,58 6,6 %
γ3,1/γ1,0 3,81 3,60 5,7 %
Tableau 3.8 – Étalonnage en rendement de détection de la configuration de mesure
Athos/Aramis pour le 134Cs. La source est ponctuelle, au contact d’un filtre 3M
compressé de prélèvement des particules atmosphériques blanc (i.e. sans radioacti-
vité), placé entre les deux détecteurs.
Le rendement de détection du 134Cs par coïncidences γ1,0/γ3,1 peut être obtenu de deux
façons différentes. Il est obtenu directement par calcul du comptage dans la ROI de
coïncidence associée. Ou alors il est obtenu en considérant la formule suivante :
γ1,0/γ3,1(134Cs) = γ1,0 × γ3,1 × Pγ1,0/γ3,1(134Cs). (3.51)
Cette formule est valide dans le cas d’une source ponctuelle, et lorsque les corrélations an-
gulaires entre les directions d’émissions des photons γ sont négligées (cf. Hamilton (1940)).
Les résultats de ces calculs sont donnés dans le tableau 3.8. On observe ainsi une bonne
similitude entre les rendements γ1,0/γ3,1 et γ3,1/γ1,0. Ceci est dû au fait que les détecteurs
Athos et Aramis sont tous les deux des détecteurs BEGe5030P aux caractéristiques
géométriques très proches. On remarque aussi une bonne similitude entre le calcul du
rendement de détection γ1,0/γ3,1 de façon expérimentale ou selon l’équation 3.51. Les écarts
constaté sont d’environ 6 %. Ceux-ci peuvent être en partie expliqué par les corrélations
angulaire. En effet, celles-ci s’expriment selon :
W (θ) = 1 +
l∑
i=1
ai cos2i θ. (3.52)
Où W (θ) est la probabilité (non normalisée, i.e. à un facteur de normalisation près) que
deux photons γ successifs soient émis avec un angle θ. 2l est l’ordre du plus bas multipôle
impliqué dans la transition. Les coefficients ai sont tabulés. Dans le cas des transitions
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γ1,0, γ3,1 du 134Cs, l’émission à 180 degrés des deux photons est favorisée (d’environ 12 %).
Et ainsi, γ1,0/γ3,1 > γ1,0 × γ3,1 . Ce qui est bien cohérent avec l’écart constaté des rende-
ments de détection du 134Cs calculés et fournis dans le tableau 3.8.
Figure 3.21 – Spectres à deux dimensions d’une mesure pendant 4100 minutes en coïncidences
photon/photon d’un échantillon de 134Cs (13 mBq) placé dans un filtre frais de
prélèvement des particules atmosphérique (type 3M).
La figure 3.21 donne le spectre de coïncidences photon/photon de la mesure de 13 mBq
de 134Cs placé dans un filtre compressé frais 3M de prélèvement des particules atmosphé-
riques. Ce filtre contient donc une activité importante en 214,212Pb, 214,212Bi et 208Tl, tous
descendants des 220,222Rn. Le spectre de coïncidences est complexe et est dominé par des
événements attribuables à ces descendants du radon. En revanche, le zoom présenté sur la
partie inférieure de la figure 3.21 montre bien un comptage non négligeable dans la ROI
de coïncidences γ3,1/γ1,0 du 134Cs. Sur ce zoom, on observe aussi clairement les lignes
d’événements attribuables aux coïncidences γ/γ1,0 et γ5,1/γ1,0 du 214Bi, γ2,1/γ du 212Bi et
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Figure 3.22 – Spectres à une dimension d’une mesure pendant 4100 minutes en direct ou en coïn-
cidences d’un échantillon de 134Cs (13 mBq) placé dans un filtre frais de prélèvement
des particules atmosphérique (type 3M).
γ/γ2,1 du 208Tl.
La figure 3.22 montre le spectre direct (par le détecteur Athos, courbe en noir) et
les spectres des photons mesurés par le détecteur Athos en coïncidences avec γ5,3 (à
569,3 keV, spectre en rouge), γ1,0 (à 604,7 keV, spectre en bleu) ou γ3,1 (à 795,9 keV,
spectre en vert). Aucun comptage attribuable au 134Cs n’est visible dans le spectre en
mesure directe. En revanche, on observe très clairement (cf. zoom sur dans la partie infé-
rieure de la figure 3.22) un pic γ à 604,7 keV (correspondant au photon γ1,0 du 134Cs) dans
le spectre vert et un pic γ à 795,9 keV (correspondant au photon γ3,1 du 134Cs) dans le
spectre bleu. Cependant, parce que la probabilité des événements associés est trop faible,
aucun pic attribuable aux photons γ1,0 ou γ3,1 du 134Cs n’est observé dans le spectre rouge.
De manière générale, on observe que pour les spectres de coïncidence (spectres en rouge,
bleu ou vert), la ligne de base environ deux milles fois inférieure à celle de la mesure en
direct (spectre en noir). Ces observations montrent bien que dans le cas d’un échantillon
actif, la sensibilité d’une mesure par coïncidences est meilleure que celle d’une mesure en
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direct.
En notant :
• AMDγ1,0(134Cs) l’activité minimale détectable en mesure directe de l’émission γ1,0
du 134Cs.
• AMDγ1,0/γ3,1(134Cs) l’activité minimale détectable en mesure de coïncidences γ1,0/γ3,1
du 134Cs.
On a :
AMDγ1,0(134Cs)
AMDγ1,0/γ3,1(134Cs)
=
LD(ROIγ1,0(134Cs))
LD(ROIγ1,0/γ3,1(134Cs))
× γ1,0/γ3,1(
134Cs)
γ1,0(134Cs)
. (3.53)
en sachant que :
Pγ1,0/γ3,1(134Cs) = Pγ1,0(134Cs)Pγ3,1|γ1,0(134Cs), (3.54)
et en prenant en compte l’équation 3.51, l’équation 3.53 se simplifie en :
AMDγ1,0(134Cs)
AMDγ1,0/γ3,1(134Cs)
=
LD(ROIγ1,0(134Cs))
LD(ROIγ1,0/γ3,1(134Cs))
× γ3,1Pγ3,1|γ1,0(134Cs). (3.55)
En estimant (de façon conservative) à 3 coups le comptage du bruit blanc de mesure
dans ROIγ1,0(134Cs) et à 22000 coups celui dans ROIγ1,0(134Cs), on obtient que :
• LD(ROIγ1,0(134Cs)) ' 700 coups en utilisant l’équation 1.17 avec un risque α de 5 %
(cf. chapitre 1).
• LD(ROIγ1,0/γ3,1(134Cs)) ' 11 coups en résolvant les inéquations 1.21 et 1.23 (cf.
chapitre 1).
De plus, à partir de la mesure présentée en figure 3.20, Le rendement de détection d’ab-
sorption totale de γ3,1 (γ3,1) par le détecteur Aramis a été calculé et est estimé à 6,0 %.
Ainsi :
AMDγ1,0(134Cs)
AMDγ1,0/γ3,1(134Cs)
≈ 3,8. (3.56)
Ceci montre que l’activité minimale détectable est environ 4 fois meilleure en mesure
par coïncidence qu’en mesure directe. Les mesures par coïncidence ont donc permis de
préserver une bonne sensibilité du spectromètre, malgré la forte activité de l’échantillon.
3.4 Autres mesures de coïncidences : études et appli-
cations
Les mesures en coïncidences photon/photon permettent donc de gagner en sensibilité
pour la détection dans un échantillon actif des traces de certains radionucléides (ceux
dont le schéma de décroissance s’y prête). Dans sa globalité, le spectromètre Gamma3 fait
intervenir trois détecteurs au germanium et deux détecteurs au silicium. D’autres mesures
de coïncidences entre ces détecteurs sont donc envisageables et sont étudiées dans cette
section. En particulier, trois autres types de mesures en coïncidences sont présentées : les
coïncidences à trois photons (en section 3.4.1), les coïncidences X/γ (en section 3.4.2) et
les coïncidences électron/électron (en section 3.4.3).
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3.4.1 À trois photons : le 110mAg
Figure 3.23 – Spectres d’émission de photons mesurés par le détecteur Porthos d’échantillons
artificiels d’un mélange 40K et 110mAg dans de l’eau en géométrie SG500. Les trois
échantillons présentés ont une quantité identique de 40K (correspondant à 34 g de
KOH). Le spectre sans 110mAg est en vert (durée d’acquisition : 80700 s), le spectre en
bleu correspond à une activité en 110mAg de 328 mBq (durée d’acquisition : 88100 s),
et le spectre en rouge correspond à un échantillon dont l’activité en 110mAg est de
20 Bq (durée d’acquisition : 83700 s).
La configuration de mesure à trois détecteurs (Athos, Porthos et Aramis) permet la
mesure par coïncidences à trois photons d’un échantillon de large volume de type SG500.
Le bruit de fond d’une telle mesure est extrêmement bas, comme montré précédemment
sur le spectre du bas de la figure 3.16. En revanche, les radionucléides d’intérêts pour le
TICE émettant trois photons (dont les probabilités d’émission sont supérieures à 10 %) en
cascade sont peu nombreux. On retiendra en particulier 110mAg, qui émet en cascade (cf.
Chisté et al. (2014)) γ12,3 (937,5 keV), γ3,1 (884,7 keV) et γ1,0 (657,8 keV). La probabilité
d’émission de cette cascade est :
Pγ12,3/γ3,1/γ1,0(110mAg) = Pγ12,3(110mAg)×Pγ3,1|γ12,3(110mAg)×Pγ1,0|γ12,3/γ3,1(110mAg). (3.57)
Or, au vu du schéma de 110mAg, l’émission du photon γ3,1 est le mécanisme le plus favo-
rable pour dépeupler le niveau excité 3. De même, l’émission de photon γ1,0 est faiblement
convertie. Ainsi, on a : Pγ1,0|γ12,3/γ3,1(110mAg) = 99,68 % et Pγ3,1|γ12,3(110mAg) = 99,87 %.
Et donc Pγ12,3/γ3,1/γ1,0(110mAg) = 34,35 %.
Un série de 6 échantillons a été produite en mélangeant jusqu’à un volume d’eau de
500 mL différentes quantités d’110mAg avec du KOH (62,2 g). Le but du rajout de KOH
était d’ajouter une forte activité de 40K (dont l’isotopie naturelle est de 1,2.10−2 %) dans
les échantillons. Le 40K se désintègre en partie par capture électronique suivie de l’émission
d’un photon γ de 1460,8 keV. Le spectre vert de la figure 3.23 correspond à la mesure d’un
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échantillon contenant uniquement du 40K. Comme illustré par le spectre rouge en figure
3.23, les trois photons γ12,3, γ3,1 et γ1,0 de l’110mAg sont superposés au fond Compton du
γ1,0(40K).
L’ajout de KOH a été trop faible pour empêcher la mesure en direct de 328 mBq
d’110mAg (correspondant à l’échantillon le moins actif), puisque le pic γ1,0 (657,8 keV)
est clairement visible sur le spectre correspondant (cf. spectre bleu sur la figure 3.23).
De plus la probabilité de détecter en géométrie SG500 trois photons simultanés entre
600 et 1000 keV est trop faible afin de mesurer en coïncidence 20 Bq de 110mAg (corres-
pondant à l’échantillon le plus actif produit). Néanmoins, une configuration de mesure
à trois détecteurs est présentée en figure 3.24 : les signaux des mesures provenant des
détecteurs Athos et Aramis sont sommés et mis en coïncidences avec ceux du détecteur
Porthos. Cette configuration de mesure est dénommée "Athos+Aramis/Porthos",
et correspond à une configuration de mesure en coïncidences doubles.
Figure 3.24 – Spectres des photons mesurés par le détecteur Porthos (avec véto cosmique) en
coïncidences avec un photon à 657,8 keV mesuré par les détecteurs Athos ou Ara-
mis, d’échantillons artificiels d’un mélange 40K et 110mAg dans de l’eau en géométrie
SG500. Les trois échantillons présentés contiennent une quantité identique de 40K
(correspondant à 34 g de KOH). Le spectre sans 110mAg ajouté est en vert (durée
d’acquisition : 80700 s), le spectre en bleu correspond à l’échantillon dont l’activité
en 110mAg est de 328 mBq (durée d’acquisition : 88100 s), et le spectre en rouge
correspond à l’échantillon dont l’activité en 110mAg est de 20 Bq (durée d’acquisition :
83700 s).
Les résultats des mesures en configuration Athos+Aramis/Porthos sont donnés en
figure 3.24. Sur cette figure, le spectre des photons γ mesurés par le détecteur Por-
thos des événements de coïncidences γ1,0(657,8 keV)/γ sont représentés. Le zoom de la
région entre 790 et 1010 keV est montré dans l’encart en haut à droite. Sur cette figure,
le spectre en vert correspond à l’échantillon sans 110mAg. On remarque qu’il y a très peu
d’événements dans ce spectre. Le seul pic observable correspond aux photons à 803 keV
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(rétro-diffusé par effet Compton) du γ principal du 40K, puisque 1460,8−803 = 657,8 keV
correspond bien à l’énergie des photons coïncidents avec ces événements. Pour ce qui
est des spectres en rouge ou en bleu, ceux-ci correspondent aux échantillons contenant
respectivement 328 mBq et 20 Bq d’110mAg. Dans le spectre en rouge, les événements im-
putables aux photons émis par l’110mAg sont clairement observés et dominent l’ensemble
du spectre. Sur le spectre bleu, le pic de photon γ3,1(110mAg) est lui aussi visible. Puisque
dans ce cas le bruit de fond est très faible, le rapport signal sur bruit de ce pic est considé-
rablement augmenté par rapport à celui relevé pour le même échantillon en mesure direct
(cf. spectre bleu en figure 3.23).
Concernant l’échantillon contenant 328 mBq d’110mAg, le comptage net dans la ROI en
mesure directe de γ1,0 est d’environ 400 coups pour un fond d’environ 1800 coups. Ainsi,
pour faire disparaitre les traces des 328 mBq de 110mAg dans cet échantillon, il faut que
le comptage net (ici 400) soit inférieur au SD et donc augmenter le fond d’un facteur 16.
Ainsi, il faudrait rajouter presque 1 kg de KOH à cet échantillon pour empêcher la mesure
par spectromètrie directe 110mAg, sans pour autant altérer sa mesure par coïncidences
γ1,0(657,8 keV)/γ. Mais la dissolution de 1 kg de KOH dans 500 mL d’eau n’est pas
réaliste. Il faut donc revoir la méthode de fabrication de ces échantillons pour d’éventuelles
futures études.
3.4.2 Coïncidences X/γ
Certains radionucléides d’intérêt du TICE se désintègrent par capture électronique (par
exemple le 196Au, 133Ba, 57Co, 51Cr, ou encore 152Eu) ou ont un schéma de désintégration
permettant l’émission simultanée de photons X (suite à une conversion interne) et γ (par
exemple les 125Sb, 129mTe, 132Te, 143Ce). Dans ce cas, la détection par coïncidences X/γ de
ce radionucléide est plus favorable qu’une détection par coïncidences γ/γ. En effet dans
ce cas les événements de coïncidences X/γ bénéficient : (i) de probabilités d’émissions
des photons X élevées, et (ii) de meilleurs rendements d’absorption totale des détecteurs
BEGe5030P aux énergies de ces photons X.
Ceci est illustré brièvement en figure 3.25. Cette figure présente la mesure en coïnci-
dences ou en direct d’une source de 460 Bq de 196Au placée entre les détecteurs Athos et
Aramis pendant 20 min. La partie supérieure de la figure montre le spectre en coïn-
cidences photon/photon de cette mesure. La partie inférieure de la figure présente les
spectres à une dimension des photon mesurés par le détecteur Athos en direct (en bleu)
ou en coïncidence avec un photon Kα-X (en rouge) ou un photon à 333 keV (en vert)
de 196Au. Le spectre en coïncidences photon/photon permet d’observer la signature ca-
ractéristique de 196Au dans un spectre à deux dimensions. Les ROI ayant servi à tracer
les spectres présentés sur la partie inférieure de la figure sont illustrées selon le même
code couleur (vert ou rouge pour les événements de coïncidences 333 keV/photon ou Kα-
X/photon).
La partie inférieure de la figure 3.25 permet d’illustrer que pour 196Au, les événements
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Figure 3.25 – Mesure en coïncidence photon/photon (γ/γ et X/γ) d’une source (460 Bq) de 196Au
pendant 20 min. En haut : spectre de coïncidence à deux dimensions, sur lequel
les ROI de coïncidence γ/γ (en vert) ou X/γ (en rouge) sont indiquées. En bas,
comparaison des photons mesurés par le détecteur Athos : en direct (courbe bleue),
en coïncidence avec un photon Kα-X émis par l’196Au (en rouge) ou en coïncidence
avec un photon γ à 333 keV de l’196Au (en vert). L’encart en haut à droite de
ces spectres correspond au zoom sur la région 325-445 keV en énergie photon. Les
principales raies observables dans ces spectres sont montrées dans cet encart.
de coïncidences Kα-X/photon (spectre rouge) ont un meilleur rendement et sont plus
diversifiés que les événements de coïncidences γ/photon (spectre bleu). En effet le spectre
rouge est plus "riche" car on y observe une plus grande variété de pics, par exemple on
observe le pic de sommation de photons γ à 688,7 keV (correspondant à la sommation
des photons de 333 keV avec ceux de 355,7 keV) qui n’est pas visible dans le spectre vert.
De plus, les événements de coïncidences Kα-X/photon ont un meilleur rendement car on
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mesure :
Kα-X/γ(355,6 keV)(196Au)
γ(355,6 keV)(196Au)
= 0,23 ;
contre :
γ(333 keV)/γ(355,6 keV)(196Au)
γ(355,6 keV)(196Au)
= 0,029.
Ce qui montre que pour 196Au, le rendement en coïncidence Kα-X/γ est environ 8 fois
meilleur que le rendement en coïncidence γ/γ. Ceci montre bien que les émetteurs (γ-X)
sont plus favorables à une mesure en coïncidence photon/photon.
3.4.3 Coïncidences électron/électron
Des études supplémentaires sur le détecteur PIPSBox ont été menées et sont brièvement
présentées dans cette partie. Les applications qui peuvent en découler sont abordées au
cas par cas. Tels que présentés jusqu’ici, les deux détecteurs silicium de la PIPSBox
sont utilisés en "sommation d’événement". Dans ce cas, tous les événements mesurés par
chacun des détecteurs au silicium sont comptés indépendamment. En revanche, il est aussi
possible d’utiliser ces détecteurs :
• en coïncidence. On peut alors étudier les événements de coïncidences électrons/électrons
mesurés par le détecteur PIPSBox, tels qu’illustré dans les figures 3.26 (pour les
bruits de fond) ou 3.27 (pour la mesure de radioxénon).
• en "sommation d’énergie". Dans ce cas, si un événement est détecté simultanément
dans les deux détecteurs silicium, l’énergie associée à cet événement est la somme
des énergies déposées dans chacun d’eux.
• ou encore en anti-coïncidence avec un détecteur HPGe. Ainsi dans ce cas, un événe-
ment de coïncidence photon/électron est considéré uniquement si un seul des deux
détecteurs silicium a participé à la mesure de cet événement.
Cette partie aborde deux aspects des mesures en coïncidences électron/électron : le bruit
de fond de ces mesures, et la mesure des radioxénons. Le spectre de bruit de fond sur une
mesure de 48,9 heures des coïncidences électron/électron par le détecteur PIPSBox (placé
dans le spectromètre Gamma3) est donné en figure 3.26. La mesure pendant 19,4 heures
d’un étalon contenant les 4 radioxénons d’intérêt pour le TICE est montrée en figure 3.27.
Mesure de bruit de fond
La figure 3.26 présente le spectre de bruit de fond du détecteur PIPSBox en mesure
électron/électron dans deux cas de figure : sans ou avec véto cosmique. Le bruit de fond
présenté dans la partie supérieure de la figure 3.26 est dominé par un ensemble d’évé-
nements répartis entre 80 et 1000 keV. Les simulations Monte-Carlo du dépôt d’énergie
simultané dans les détecteurs au silicium d’un flux isotrope de muons (µ−)à différentes
énergies (300 MeV, 3 GeV ou 30 GeV) ont été effectuées. Elles ont montrées que la signa-
ture du flux de muons cosmiques dans un spectre de coïncidences électron/électron du
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Figure 3.26 – Spectres d’une mesure de bruit de fond de 48,9 heures en coïncidence élec-
tron/électron du détecteur PIPSBox sans (spectre du haut) et avec (spectre du bas)
véto cosmique.
détecteur PIPSBox correspondait bien aux événements observés dans le bruit de fond. De
plus, le taux de comptage surfacique (i.e. normalisé par les 1200 mm2 de surfaces actives
des détecteurs au silicium) de la "zone muon" (telle que déﬁnie sur les spectres de la ﬁ-
gure 3.26) mesuré est de 113 s−1/m2. Ce taux de comptage surfacique est très proche du
ﬂux azimutal moyen de muons d’environ 100 muons/s/m2. En sachant que cette mesure
a été eﬀectuée dans le spectromètre Gamma3, le ﬂux de particules (autres que les muons
cosmiques) pouvant générer un bruit de fond radiologique (photons, électrons, neutrons)
au niveau de la PIPSBox est très faible. Enﬁn, la mesure du bruit de fond avec véto
cosmique (cf. partie inférieure de la ﬁgure 3.26) a un comptage surfacique dans la "zone
muon" fortement réduit de 1,1 s−1/m2. Ces arguments permettent d’aﬃrmer que le bruit
de fond en coïncidences électron/électron du détecteur PIPSBox dans le spectromètre
Gamma3 est causé dans la ROI [80-1000]/[80-1000] (en keV) par le dépôt d’énergie di-
rect et simultané des muons cosmiques dans les deux détecteurs au silicium.
De plus, la mesure du ratio entre le taux de comptage surfacique calculé dans la "zone
muon" dans les spectres avec ou sous véto cosmique permet d’estimer l’eﬃcacité de celui-ci.
Le détecteur PIPSBox était placé à l’horizontale, au centre et à mi-hauteur de la chambre
de mesure du spectromètre Gamma3, c’est donc la plaque scintillante placée au-dessus
du blindage qui a été évaluée. Et son eﬃcacité à éliminer les événements imputables aux
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muons d’origine cosmique dans une mesure de radioactivité est estimée à 99,04 %. Le
détecteur PIPSBox peut ainsi être utilisé pour évaluer l’efficacité d’un système de véto
cosmique.
Mesure de radioxénons
Figure 3.27 – Spectres d’une mesure en coïncidences électron/électron du détecteur PIPSBox pen-
dant 19,4 heures d’un étalon de radioxénons (13,3 Bq de 133Xe, 33,6 Bq de 131mXe,
0,31 Bq de 133mXe et 0,05 Bq de 135Xe).
Les mesures en coïncidences électron/électron des radioxénons ont été évoquées dans
le chapitre 1 (cf. section 1.5.3), lors de l’étude des résultats de l’article Henning et al.
(2012b). Lors des mesures en configuration HPGe/PIPSBox d’étalons de radioxénon, il
est aussi possible de relever les événements de coïncidences électron/électron. Le spectre
issu d’une telle mesure est montré en figure 3.27. Les événements générés par le passage
des muons cosmiques qui ont été décris précédemment sont clairement visibles et sont
entourés dans la partie supérieure de la figure. L’étalon a été mesuré pendant 19,4 heures
et contenait 13,3 Bq de 133Xe, 33,6 Bq de 131mXe, 0,31 Bq de 133mXe et 0,05 Bq de 135Xe.
Il a été montré dans le chapitre 2 que pour un détecteur au silicium, les photons de basses
énergies ont un rendement d’absorption totale non négligeable (cf. section 2.6.2). Ainsi
dans la figure 3.27 on observe : (i) les événements de coïncidences K-X/K-CE (étique-
tés "A") du 131mXe, et (ii) les événements de coïncidences K-X/K-CE+β (étiquetés "C"
et "C1") et γ1,0/β (étiquetés "C2") du 133Xe. La résolution en énergie des détecteurs au
silicium ne permet pas de distinguer les photons Kα, Kβ′1 ou Kβ′2-X. On note alors sim-
plement K-X un événement ayant fait intervenir un photon de ces photons X.
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En revanche, la faible activité en 135Xe de l’étalon et le rendement de détection des
photons γ (émis par celui-ci) ne permet pas de l’observer sur cette mesure de coïncidences
électron/électron. Les événements de coïncidences K-X/K-CE du 133mXe ne sont aussi
pas visibles car d’une part ils sont superposés aux événements K-X/β du 133Xe (cf. zones
"C1" sur la figure). D’autre part l’activité en 133mXe de l’étalon est trop faible par rapport
à celle en 133Xe pour qu’un pic K-X/K-CE(133mXe) puisse émerger du fond K-X/β(133Xe).
Cette mesure confirme que :
• les seules mesures de coïncidences électron/électron ne permettent pas de détecter
les radioxénons à l’échelle des traces.
• la séparation nette des événements de coïncidence K-X/K-CE(131m,133mXe) de ceux
K-X/K-CE+β(133,135Xe) est nécessaire pour la mesure à l’échelle de traces des deux
xénons métastables (131m,133mXe). Ceci impose donc à la configuration de mesure
choisie de distinguer clairement les photons Kα-X(131m,133mXe) des photons Kα-
X(133,135Xe). Ceci est possible dans la section 3.2 grâce à l’utilisation de la techno-
logie BEGe5030P pour la mesure des photons.
Deux zones d’événements, notées B1 et B2, sont observés sur la figure 3.27 et sont
particulièrement intéressantes. Les événements B1 correspondent aux électrons K-CE du
131mXe qui déposent une partie de leur énergie dans un détecteur avant d’en ressortir et de
déposer le reste de son énergie dans l’autre détecteur. Les événements B2 correspondent
aux électrons L,M ou N-CE (ainsi que des électrons K-CE en sommation avec le photon
K-X associé) ayant le même comportement. Ces événements peuvent être caractérisés
comme des "rebonds" (ou de la diffusion) d’électron. Parce que le spectre d’énergie des
électrons d’une d’émission β− n’est pas mono-énergétique, le rebond d’électron β− n’est
pas autant visible dans le spectre présenté. Mais il est très fortement probable que les
électrons β− sont aussi capable de rebondir entre les deux détecteurs silicium.
Application aux coïncidences photon/électron
Ainsi, lors d’une mesure en configuration HPGe/PIPSBox, il est possible pour les ra-
dioxénons métastables de réduire les interférences dues aux autres radioxénons en consi-
dérant une coïncidence à trois détecteurs (deux détecteurs au silicium et un détecteur
au germanium). Dans ce cas, les radioxénons métastables sont mesurés par coïncidences
Kα-X/K-CE lorsque les deux détecteurs au silicium fonctionnent en anti-coïncidence.
Conclusion et perspectives
Conclusion
Dans le cadre de la vérification du Traité d’Interdiction Complète des Essais nucléaires
(TICE), la mesure des traces de produits de fission et d’activation dans l’environnement
est fondamentale. Ces mesures sont les uniques indicateurs du caractère nucléaire d’une
explosion. Elles se doivent d’être extrêmement fiables tout en étant très sensibles.
Pour améliorer ses capacités d’analyse le CEA/DAM-Ile de France s’est équipé d’un
nouveau spectromètre de surface dédié à la mesure des traces de produits de fission et
d’activation. Ce spectromètre, baptisé Gamma3, est équipé de trois détecteurs au germa-
nium et d’un blindage optimisé. Ce blindage est constitué : (i) de composants passifs, 3
couches de plombs différentes pour une épaisseur totale de 12 cm et une couche de 5 cm
d’épaisseur de polyéthylène boré ; et (ii) de composants actifs, injection d’azote pur (à
400 L/h) et système de véto cosmique. Il permet de réduire le taux de comptage intégral
de bruit de fond radiologique à 3,1 min−1 (sur la gamme 20-2500 keV d’énergie photon)
contre 40 à 50 min−1 pour un blindage classique. L’utilisation de trois détecteurs au ger-
manium permet d’effectuer pour différentes géométries standardisées des mesures à haute
résolution en énergie et à haut rendement de détection. Les activités minimales détec-
tables des produits de fission et d’activation pour ce spectromètre sont inégalées (pour
un laboratoire de surface). On obtient par exemple une activité minimale détectable (en
américium-241 pour une acquisition de 480000 s) de 0,9 mBq lors d’une mesure de filtre
compressé de prélèvement des particules atmosphériques ou de 3,7 mBq pour une mesure
d’échantillon d’eau de grand volume (500 mL), contre respectivement 4 et 16 mBq pour
les systèmes conventionnels.
Le prélèvement et la mesure des traces de gaz nobles radioactifs dispersés dans l’atmo-
sphère, suite à un essai nucléaire, nécessitent un traitement particulier. Afin d’améliorer
la fiabilité et la précision de ces mesures, une cellule de mesure de gaz a été équipée de
deux détecteurs au silicium. Couplée au spectromètre Gamma3, cette cellule (baptisée
détecteur PIPSBox) permet d’effectuer des mesures en coïncidences photon/électron à
haute résolution en énergie. Le taux de comptage intégral du bruit de fond associé à ces
mesures est très bas, avec environ 3,6.10−2 min−1 (sur la gamme 20-2500 keV d’énergie
photon et 55-1000 keV d’énergie électron). Les interférences entre radio-isotopes du xé-
non ainsi que les interférences dues aux descendants du radon (214Pb et 214Bi) lors d’une
mesure de coïncidences photon/électron ont aussi été étudiées. Il est ainsi montré que la
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configuration HPGe/PIPSbox permet d’obtenir des performances inégalées de mesure de
traces de radio-isotopes du xénon, avec un taux de faux positifs minimisé. En particulier,
la haute résolution en énergie électron du détecteur PIPSBox permet une séparation nette
des deux régions d’intérêts de coïncidence photon/électron des isotopes métastables 131m
et 133m du xénon. Cette discrimination n’est pas possible avec les technologies à basse
résolution en énergie telles que celles mises en œuvre sur les stations SAUNA ou ARIX.
Enfin, des mesures de coïncidences photon/photon sont présentées. Du fait d’un ren-
dement de détection très faible, ces mesures de coïncidences ne sont pas adaptées à la
mesure d’échantillons très faiblement actifs. En revanche, il a été montré que les mesures
en coïncidences photon/photon s’avèrent particulièrement utiles pour la mesure de traces
de radionucléides dans un échantillon actif. Ceci a été démontré en masquant des traces
de 134Cs dans un filtre de prélèvement "frais" de particules atmosphériques. Les coïnci-
dences photon/photon peuvent aussi être utiles pour lever l’ambiguïté d’attribution d’un
pic, comme par exemple dans le cas d’une interférence en spectrométrie γ directe.
Perspectives
D’autres améliorations du blindage du spectromètre Gamma3 sont prévues. En parti-
culier, trois plaques scintillantes complémentaires vont être ajoutées au véto cosmique.
L’objectif étant d’assurer avec ces nouvelles plaques une couverture totale du blindage et
d’obtenir une meilleure efficacité du véto cosmique. En augmentant son efficacité à 99,9 %
(contre 99,04 % actuellement), le système de véto cosmique permettrait de diminuer de
9 à 12 % le taux de comptage intégral du bruit de fond des détecteurs au germanium du
spectromètre.
De plus des études seront menées afin de s’affranchir de certaines traces de radionu-
cléides détectées dans le bruit de fond du spectromètre. Deux vis en acier standard sont
utilisées dans le blindage pour fixer les couches de plomb FA et TFA. Ces vis seront à
l’avenir remplacées afin de diminuer les traces de 60Co. Pour diminuer les traces de 234Th
et 235U, on cherchera à mesurer d’autres résines époxy et durcisseurs.
Une cellule de gaz pour la mesure en spectrométrie γ directe des radioxénons équipée de
deux fenêtres de carbone a été développée (illustrée en figure 2.21). Selon des premières
estimations, son utilisation entre deux détecteurs au germanium dans le spectromètre
Gamma3 permettrait d’atteindre les critères de certification du TICE pour la mesure des
radioxénons sans avoir à utiliser le détecteur PIPSBox.
Le CEA développe une nouvelle version des stations SPALAX, appelée SPALAX Nou-
velle Génération (ou SPALAX NG). Ces stations auront des meilleures performances en
terme de sensibilité et de stabilité que les stations SPALAX actuelles. Par ces travaux
de thèse il a été démontré que l’utilisation du détecteur PIPSBox couplé à un détecteur
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HPGe permettait d’accroitre la justesse à très bas niveau en activité des radioxénons. La
validation expérimentale des coefficients d’interférence pour la mesure des radioxénons
est en cous. In fine La technologie PIPSBox est destinée à équiper les futures stations
SPALAX NG.
L’utilisation simultanée de plusieurs modules Pixie-4 et le développement des logiciels
de traitement adaptés permettraient la mesure en configuration PIPSBox/Athos+ Ara-
mis avec véto cosmique. L’utilisation de deux modules Pixie-4 est obligatoire car dans ce
cas il faut effectuer l’acquisition simultanée de 5 signaux. Le détecteur PIPSBox serait
inséré entre les deux détecteurs au germanium, ce qui devrait permettre de doubler le
rendement de détection en coïncidences de chacun des radioxénons (cf. tableau 3.1). Les
AMD estimées pour cette configuration sont entre 1,3 et 2 fois meilleures que les AMD
données dans le tableau 3.3.
La mise en œuvre de techniques de mesure en coïncidences photon/photon ou pho-
ton/électron ouvre des perspectives diverses et variées. Les mesures présentées dans ce
document ne représentent pas de façon exhaustive l’ensemble des combinaisons de coïnci-
dences ou d’anti-coïncidences possibles entre les détecteurs. Par exemple, lors de la mesure
de filtre compressé 3M (de 5 cm de diamètre et 5 mm d’épaisseur) inséré entre deux détec-
teur HPGe, trois traitements peuvent être envisagés. Un premier traitement consisterait
à sommer les spectres provenant des deux détecteurs (tel que présenté dans le chapitre 2
pour la mesure des filtres RASA). Néanmoins un second traitement plus "fin" consisterait à
sommer directement l’énergie des signaux provenant des deux détecteurs. Les simulations
montrent un gain entre 15 et 23 % des rendements de détection sur la gamme d’énergie
500-1800 keV par rapport au premier traitement. Ce gain est du aux photons déposant
de l’énergie dans les deux détecteurs par effet Compton. En effet dans ce cas, l’énergie
somme mesurée pour ce photon correspond bien à son énergie initiale. Enfin, un dernier
traitement consisterait à mettre en œuvre une mesure d’anti-coïncidences entre les deux
détecteurs, correspondant à un pseudo-système anti-Compton. L’analyse selon l’un de ces
trois traitements de la mesure d’un échantillon dépend des radionucléides que l’on cherche
à détecter. Ainsi un radionucléide émettant plusieurs photons en cascade sera détecté plus
facilement selon le premier traitement, un radionucléide dont le photon γ principal est
d’énergie supérieure à 500 keV sera détecté plus facilement selon le deuxième traitement.
Enfin, dans le cas d’un échantillon actif il se peut qu’un radionucléide dont le photon γ
principal est de faible énergie (< 500 keV) sera détecté plus facilement selon le troisième
traitement.
Pour la mesure des filtres de prélèvement des particules atmosphériques, l’utilisation
d’un détecteur PIPSBox modifié (en particulier équipé d’une fenêtre d’entrée très mince
< 100 µm) avec un détecteur HPGe permettrait la mise en place de coïncidence γ/β.
Dans ce cas, l’idée est de faciliter le traitement des mesures en produisant deux spectres :
un spectre photon seul et un spectre projeté de la coïncidence photon/électron. Ce qui
permettrait d’augmenter la détectabilité de certains radionucléides (tels que le 139Ce ou
le 140La). En l’état, de telles configurations de mesures ne sont pas encore applicables car
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le rendement de détection des électrons (émis depuis l’extérieur du détecteur PIPSBox)
est trop faible.
Publications
À ce jour ces travaux de thèse ont participé à la publication de 4 articles. L’ensemble
de ces articles sont fournis en annexe D. Ces articles sont :
• Le Petit et al. (2013). Dans cet article, l’auteur a mis en place et analysé les mesures
directes et en coïncidences photon/électron d’une configuration NaI(Tl)/PIPSBox.
Trois mesures d’importance ont été effectuées : (i) mesure d’un étalon de 131mXe, (ii)
mesure d’un échantillon environnemental contenant les 131m,133Xe, et (iii) mesure de
bruit de fond.
• Cagniant et al. (2013). Dans cet article, l’auteur a mis en place et analysé les mesures
directes et en coïncidences photon/électron d’une configuration HPGe/PIPSBox.
Ces mesures sont les équivalentes, à haute résolution en énergie photon, de celles
présentées dans Le Petit et al. (2013). Ces mesures ont permis de donner la pre-
mière estimation de rendement et d’activité minimum détectable au 131mXe de la
configuration HPGe/PIPSBox.
• Cagniant et al. (2014). Dans cet article, l’auteur a mis en place et analysé les me-
sures de 127Xe en coïncidences photon/électron d’une configuration HPGe/PIPSBox
et NaI(Tl)/PIPSBox. Cet article a fait l’objet d’une collaboration avec l’OTICE,
puisque le 127Xe est un candidat potentiel pour l’étalonnage et le contrôle des sta-
tions de prélèvement et de mesure des Gaz Nobles radioactifs du SSI. Les résultats
de ces mesures à haute résolution en énergie électron et à haute (détecteur HPGe) ou
basse (détecteur NaI(Tl)) résolution en énergie photon ont été comparés avec ceux
obtenus par le système de détection SAUNA (basse résolution en énergie photon et
électron).
• Cagniant et al. (2015). Dans cet article, l’auteur a analysé le bruit de fond du
spectromètre Gamma3. Cette analyse compare les performances de bruit de fond
avec celles de systèmes existants. De plus, une première optimisation du système
d’injection d’azote est présentée.
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Abstract The verification regime of the comprehensive
test ban treaty (CTBT) is based on a network of three
different waveform technologies together with global
monitoring of aerosols and noble gas in order to detect,
locate and identify a nuclear weapon explosion down to
1 kt TNT equivalent. In case of a low intensity under-
ground or underwater nuclear explosion, it appears that
only radioactive gases, especially the noble gas which are
difficult to contain, will allow identification of weak yield
nuclear tests. Four radioactive xenon isotopes, 131mXe,
133mXe, 133Xe and 135Xe, are sufficiently produced in fis-
sion reactions and exhibit suitable half-lives and radiation
emissions to be detected in atmosphere at low level far
away from the release site. Four different monitoring
CTBT systems, ARIX, ARSA, SAUNA, and SPALAXTM
have been developed in order to sample and to measure
them with high sensitivity. The latest developed by the
French Atomic Energy Commission (CEA) is likely to be
drastically improved in detection sensitivity (especially for
the metastable isotopes) through a higher sampling rate,
when equipped with a new conversion electron (CE)/X-ray
coincidence spectrometer. This new spectrometer is based
on two combined detectors, both exhibiting very low
radioactive background: a well-type NaI(Tl) detector for
photon detection surrounding a gas cell equipped with two
large passivated implanted planar silicon chips for electron
detection. It is characterized by a low electron energy
threshold and a much better energy resolution for the CE
than those usually measured with the existing CTBT
equipments. Furthermore, the compact geometry of the
spectrometer provides high efficiency for X-ray and for CE
associated to the decay modes of the four relevant ra-
dioxenons. The paper focus on the design of this new
spectrometer and presents spectroscopic performances of a
prototype based on recent results achieved from both
radioactive xenon standards and air sample measurements.
Major improvements in detection sensitivity have been
reached and quantified, especially for metastable radioac-
tive isotopes 131mXe and 133mXe with a gain in minimum
detectable activity (about 2 9 10-3 Bq) relative to current
CTBT SPALAXTM system (air sampling frequency nor-
malized to 8 h) of about 70 and 30 respectively.
Keywords Radioactive xenon  Beta/conversion
electron-X-ray/photon coincidence  SPALAXTM 
Silicon detector  CTBT
Introduction
Since the opening for signature of the Comprehensive Test
Ban Treaty (CTBT) in New York on September 24th 1996
with the goal to ban nuclear test explosions in any envi-
ronment, the verification regime in place over years
through the International Monitoring System (IMS) is
today nearly reaching its nominal effectiveness relying on
three different wave form technologies (seismic, infra-
sound and hydro-acoustic) and two radionuclide technolo-
gies (atmospheric aerosols and noble gas). In case of low
yield underwater or underground nuclear explosion, it is
admitted that only radioactive gases, especially noble gas
difficult to contain (nearly inert gas), can be released to the
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atmosphere through dynamic venting or atmospheric
pumping [1–4]. Among them four radioactive isotopes of
xenon, 131mXe, 133mXe, 133Xe and 135Xe produced in fis-
sion processes and exhibiting suitable half-lives and radia-
tion emissions can be detected in atmosphere far away
from the site release. Their detections provide an undis-
putable evidence of a nuclear test relative to the wave form
technologies that could bring only presumption of an illicit
test in case of low nuclear yield. This was typically the case
regarding the nuclear test conducted by Democratic Peo-
ple’s Republic of Korea (DPRK) in 2006 reported by a
Swedish noble gas system similar to an IMS one [5]. On
May 25th 2009, DPRK announced that it had conducted a
second nuclear test and waveform signals recorded for this
event at seismic stations around the globe exhibit charac-
teristic of a nuclear explosion [6], however no radioactive
xenon emissions correlated to the event was measured by
the IMS network. This case implies, if the 2009 DPRK test
is a nuclear one, that the explosion gases were quite well
contained in the cavity of the nuclear experiment or either
the xenon emission releases were too weak to be detected
by the noble gas station network, in spite of their high
sensitivity, or not distinguishable from the global radio-
active xenon background originating from nuclear power
plant operations and from medical isotope production
plants [7–12]. Identify a specific radioactive xenon isotope
signal present in air, far away from the expected release
site, as the one emanating from a nuclear weapon explosion
is not trivial even using isotopic ratio analysis, which can
be very complex to exploit, since many source and scenario
factors play a key role in the associated signature as pre-
sented in several studies [13, 14].
Better sensitivity is therefore still needed for radioxenon
monitoring systems in order to enhance the detection of
a prohibited nuclear experiment. Furthermore, such
improvement will allow for higher sampling frequency
limiting the impact of atmospheric dilution (as well as
influence of civilian source terms) and therefore, together
with atmospheric transport modelling, improving the test
site localisation. Several ways to reach this goal have been
summarized in a recent work [15], such as larger air vol-
ume sampled using new dry compressors with a better
xenon extraction and improvements in purification/con-
centration processes with the use of new membranes/
adsorbents or new technologies, improvement in detection
efficiencies and time measurement by coupling several
detectors, drastic reduction of the detector overall back-
ground and above all by considering a complete refinement
of the radioxenon monitoring sub-system detection. This
paper focus on a new efficient based-silicon detector con-
cept for beta and conversion electron (CE) emission mea-
surement coupled to a well-type NaI(Tl) for X-ray and
gamma radioxenon emission measurement, both detector
exhibiting a very low radioactive background. This detec-
tor combination leads to a new compact spectrometer
allowing CE/b-X/c coincidence detection with high effi-
ciencies and a powerful isotope discrimination due to a
high electron energy resolution.
Importance of the radioxenon system’s sample time
frequency
The four systems developed for the CTBT verification
regime, i.e. the Swedish Automatic Unit for Noble gas
Acquisition [16], the automated radioxenon sampler and
analyser (ARSA, Bowyer et al. [17] 1996), the Analyser of
Xenon RadioIsotopes (ARIX, Y. [18]), the Syste`me de
Pre´le`vement Automatique en Ligne avec l’Analyse du
Xe´non atmosphe´rique (SPALAXTM, [19]), perform ra-
dioxenon measurement either using high-resolution HPGe
gamma spectroscopy (SPALAX) or b–c coincidence
spectroscopy from a plastic scintillator coupled with a
NaI(Tl) detector (ARSA, ARIX and SAUNA). Whatever
the system, minimum detectable concentrations (MDCs)
for isotopes 133Xe and 135Xe are quite similar (respectively
&0.1 and 0.5 mBq.m-3) but lower for the metastable
isotopes with the b–c systems due to better emission
probability of the decay modes considered in this tech-
nique. However, owing to their poor energy resolutions,
especially for the electron signals (&30–35 %) [20], these
systems aren’t taking advantage of their better sensitivity
for the isotopes 131mXe and 133mXe since many interfer-
ences (or memory effect) in the coincidence region of
interest (ROI) have to be solved, involving sophisticated
algorithms [21, 22]. In the other hand, the SPALAXTM
system exhibits a longer air sampling frequency (24 h
compared to 12 h for the other systems) which can be a
drawback for the closest noble gas stations owing to the
effect of the atmospheric dilution of any original signal
during the transport of the contaminated air masses.
In order to improve sensitivity of the SPALAXTM IMS
noble gas station in atmospheric radioactive xenon detec-
tion from a new spectrometer design and consequently to
allow better event discrimination [23], one should define
and focus on some key parameters. One of them which will
directly impact the detector features is related to the sam-
pling frequency. One aims to reach is weighting up the pros
and con between the potential gain in detection and the
associated complexity of the station operational cycle.
Figure 1 illustrates the influence of the average sampling
time on the calculated activity concentration levels from a
hypothetical release case. In this example, a simulated
release from the DPRK test site (open triangle) involving a
1013 Bq source term is continuously emitted during 1 h.
The dispersion of the plume is then calculated from real
1160 J Radioanal Nucl Chem (2013) 298:1159–1169
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meteorological wind field over 8 days from the initial event
occurrence (T0, initiated on March 1, 2012). The left part
of the Fig. 1 shows the average activity concentrations,
expressed in mBq.m-3, in the time range T0–T0 ? 8 days,
while the right part exhibits the activity concentrations
calculated over time at the JPX38 IMS site (Takasaki,
Japan) by varying the virtual noble gas station sampling
time. This example clearly shows that a sampling time less
than 12 h leads to a stronger detected signal, close to a
factor up to 3 compared to a 24 h sampling period systems.
Although the case studied here do not encompass all the
different situations likely to occur, depending on both the
release phenomenology and the meteorological conditions
prevailing at time of the event, it appears that a 8 h sam-
pling time (in coherence with the 135Xe half-life) is a good
compromise likely to lead to a substantial gain in the
amplitude of the signal to be detected without additional
complexity of the operational IMS system’s gas sample
processing for keeping an high detection sensitivity.
Key parameters for high electron detection
performances
Table 1 gives the most important decay modes related to
the four relevant radioactive xenon isotopes (131mXe,
133mXe, 133Xe and 135Xe) underlining that X-ray-CE
coincidence counting is the most efficient way for
measuring the two metastable isotopes, 131mXe and 133mXe.
However, their conversion electron energies, 129 and
199 keV respectively are too closed to one another to be
distinguished (unless spectra are measured over time) with
the current IMS b–c systems that use a plastic scintillation
cell for high electron efficiency but exhibit poor energy
resolution, close to 30 % at 200 keV [24]. Moreover, the
coincidence between the 81 keV gamma line of 133Xe and
its preceding beta emission on the one hand and the coin-
cidence between the 249 keV gamma line of 135Xe and its
preceding beta emission on the other hand, are likely to
lead to strong interferences in the 131mXe and 133mXe
electron spectra area when gated by the 30 keV X-ray line
since the Xe and Cs X-rays cannot be separated with the
NaI(Tl) detector.
In order to avoid these drawbacks, a new technology
drastically improving the electron energy resolution has to
be coupled to the NaI(Tl) detector which has the advan-
tages of exhibiting a high photon detection efficiency,
especially for X-ray at 30 keV, as well as allowing to
operate at ambient temperature ensuring ease of use,
especially for remote stations. A silicon detector based on
the PIN diodes technology appears to be the most suitable
for beta and electron measurement since it shows an
excellent electron energy resolution (3.3 % at 45 keV), low
electron energy threshold (close to few keV) and a proper
efficiency till several hundred of keV, depending of the
thickness of the silicon wafer used. However, if these
Fig. 1 Average activity concentrations, expressed in mBq.m-3,
matching a virtual release from the DPRK site in the time range
T0–T0 ? 8 days (left part, open triangle) and simulated activity
concentrations calculated over time at the JPX38 IMS site (Takasaki-
Japan, black square) by varying the noble gas station sampling time
from real meteorological wind fields (right part)
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features are currently achieved for small surface detector
(\30 mm2 [26, 27], it is very challenging for a room
temperature very large PIN diode (larger than 1,000 mm2)
to achieve high performances in energy resolution (\10 %)
and in low electron energy threshold (\40 keV), suitable
for 131mXe and 133mXe CE detection, Indeed, such areas are
mandatory for improving the SPALAX detection limits
matching to an 8 h sampling frequency and delivering a
final processed air volume of about 10 cm3 (purified and
concentrated xenon in a nitrogen media).
This apparent quest for the Holy Grail results from the
need to independently optimize several key linked param-
eters while each of them evolves in antagonistic ways
leading to worsen the global performances. This is illus-
trated by one of the key parameters, i.e. minimization of the
electronic noise of the silicon detector achieved by reducing
its total capacitance. Hence, the larger silicon depletion
depth the lower the detector capacitance and higher the
leakage current are, which involves in return to degrade both
electron energy resolution and energy threshold. The aver-
age silicon pathway for electron at 346 keV (133Xe b end-
point) is about 300 lm. As a result, in order to optimize the
detection of the 135Xe b emission (Table 1) without drasti-
cally altering the electron energy resolution, it is more
appropriate to target a maximum silicon thickness depletion
of about 500 lm. Once this key parameter settled, the
leakage current should be minimized, especially considering
the large silicon ship area (1,232 mm2) required for opti-
mizing the electron efficiencies. In order to reach the best
performances for both electron energy resolution and energy
threshold, stringent selection of the silicon chips for proper
specifications matching high spectroscopy performances has
been performed. Consequently, all the selected large silicon
wafers exhibit very low leakage current,\20 nA, and allow
an excellent electron full width at half maximum close to
10 % at 200 keV while energy threshold obtained is around
30 keV, which is greatly suitable for the detection of the
lower conversion electron at 45 keV (133Xe). From these
key physical features CEA and Canberra Semiconductor
company have jointly designed a new electron detector,
hereafter described, exhibiting a low radio-impurities con-
tamination and high performance in detection sensitivity.
New SPALAXTM radioxenon electron photon detection
design
The detection system has been designed for operating at
room temperature and in order to be coupled with a
SPALAXTM gas sample process providing automatically
injection and removal of gaseous xenon sample through a
thin pipe. The detection system consists in a gas cell with
two large passivated implanted planar silicon (PIPS, based
on PIN diode technology) surrounded by a well-type
NaI(Tl) crystal (Fig. 2).
The NaI(Tl) size (/ 102 9 76 mm height), has been
designed considering background reduction by minimizing
photon detector volume (511 cm3) while allowing a com-
plete energy deposition at 250 keV (135Xe) together with
maximizing the detection solid angle. The window
enclosing the well crystal and facing the gas cell is cons-
tituted by a thick (500 lm) pure aluminium layer, mini-
mizing the X-ray attenuation at 30 keV. Specific care in
selecting the photomultiplier tube was carried out in order
to drastically reduce 40K impurities in the glass window
components that are likely to provide significant gamma
background from Compton interaction processes. Figure 3
presents the comparison between the NaI(Tl) background
related to the CEA design with those currently measured
for some equipments of the CTBT International Monitor-
ing System (SAUNA and ARIX noble gas stations). As it
can be observed, a gain in background reduction of at least
one decade, over the Xe isotopes photon energy range
(Table 1), is obtained with this new set-up.
By the same token and in order to keep the background
as low as possible for the whole electron-photon spec-
trometer, all materials composing the gas cell equipped
with the PIPS (hereafter called PIPSbox) have been
selected with regard to their radioactive purity and/or
minimizing as low as possible their mass. As the silicon
chips used for manufacturing the PIPS detectors exhibit
high purity despite their large areas, the associated radio-
active background is expected to be negligible. The com-
ponent with the higher mass is the aluminium housing the
two face-to-face PIPSTM with only 58 g owing to a size-
able active gas volume of 11 cm3. However, this PIPSbox
Table 1 Main decay modes for the four relevant radioactive isotopes of xenon with associated emission probabilities in bracket [25]
Isotope 131mXe 133mXe 133Xe 135Xe
Half-life (days) 11.84 2.20 5.24 0.38
Major c-ray energy (keV) 163.9 (1.98 %) 233.2 (10.3 %) 81.0 (37 %) 249.8 (90 %)
K X-ray energy (keV) 30.4 (54 %) 30.4 (56.3 %) 31.7 (47.6 %) 31.7 (5.2 %)
b Endpoint energy (keV) 346 (99 %) 905 (96 %)
Conversion electron energy (keV) 129.0 (61.0 %) 198.7 (63.5 %) 45 (53.0 %) 214 (5.7 %)
1162 J Radioanal Nucl Chem (2013) 298:1159–1169
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component is not the highest contributor to the background
since low background aluminium is used. Hence, the three
components with the expected largest activity are the car-
bon epoxy PIPSbox window, despite of a low thickness
(500 lm) fitted for X-ray transmission at 30 keV higher
than 95 %, the tubing dedicated to gas inlet and finally the
epoxy glue used for the carbon window sealing and the
PIPSTM wires for detector signals read out. The epoxy used
for sealing and gluing some PIPSbox internal components
is the same used by Canberra Semiconductor manufacturer
for low background germanium detectors. Screening tests
have led to a value of 3.5 mBq g-1 for 238U, which is low
considering the mass used in the detector. For the electric
circuit, a KaptonTM flex board was used for its advantage
of being very thin and for its low radioactive background
[28]. As connectors are possible source of noise, four long
wires coming out of the PIPSbox and welded to LEMOTM
connectors are used for extracting signals of the two
PIPSTM. Due to the complex assembly process, each
PIPSTM detector has its own ground contact with the alu-
minium housing box. Furthermore in order to minimize
possible microphonic effects, the carbon epoxy window is
aluminized and sealed vacuum-tight with a conductive
epoxy to be at the same potential as the ohmic back side of
the PIPSbox.
As a result of this stringent detector set-up, Fig. 4 shows
the resulting radioactive background of the electron detector
(PIPSbox) estimated from a gamma emission spectrum
using a low background germanium detector. The germa-
nium background spectrum (black) and the PIPSbox spec-
trum (blue) normalized to the same acquisition time
(150,000 s) are quite perfectly overlapping, except at
1,460 keV corresponding to 40K traces. This extremely
weak radioactive background related to the electron detector
is of great importance for coincidence detection, especially
for measurement of the metastable radioxenon (131mXe and
133mXe) at very low level from a 30 keV X-ray gated elec-
tron spectrum, since the background in the regions of interest
(ROIs) is expected to be very closed to zero.
CE and photon efficiency, CE resolution and threshold
The intrinsic electron detection efficiency of the PIPSbox
detector is linked to the solid angle subtended by the two
PIPS 1
PIPS 2 Cell gas with two integrated PIPS: 
entrance windows, carbon-epoxy 500μm
efficient volume ~11cm3
NaI(Tl) entrance well window: 
pure Al, thickness 500μm
PIPS 1, PIPS 2
signals 
Gas input/outpout
well type NaI(Tl)
PIPSbox
PIPS N°1
(active area: 1232 mm2)
kapton flex board  for
signal connections
PIPS N°2
Outlet for gas
transfer tubing
PIPSbox
PIPSbox
Fig. 2 New conversion electron–photon coincidence spectrometer
developed by CEA/Canberra Semiconductor. View of the electron
detector equipped with two passivated implanted planar silicon
(PIPSbox) surrounded by a well type low background NaI(Tl) for
photon detection (left), internal details of the PIPSbox (right)
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Fig. 3 NaI(Tl) background measurement comparison between sev-
eral detectors that equipped the b–c noble gas stations of the CTBT
IMS network (SAUNA stations JPX38, GBX68, CLX19, NOX49,
SEX63 and ARIX station RUX58) and the new detector design
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coaxial circular and parallel PIPSTM (radius Rs = RD =
39.6 mm, distance h = 3.6 mm). The solid angle can be
precisely evaluated from the following converging formula
used in primary standardisation laboratories [29]:
X
4p
¼ 2 RD
RS
 1
2n
Xn
i¼1
sin2 u
ﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃ
x cos up  ﬃﬃyp þ ﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃﬃx cos up 
in which x ¼ R2SþR2Dþh2
2RSRD
, y ¼ h2
2RSRD
and u = (i - 0.5) p/n
and n is an integer value of choice.
The solid angle (X/4p) obtained is 0.526 ± 0.041.
However, a lower experimental electron detection efficiency
has been determined mainly due to PIPSbox dead volume
and in a lesser extent to losses induced by specific physical
phenomena such as backscattering electron effects at the
PIPSTM surface or between the two PIPSTM (crosstalk) as
well as absorption in the gas volume (consisting in 30 % Xe
and 70 % N2 under a 1 bar pressure at standard conditions),
although only significant for CE of 133Xe at 45 keV. The
electron detection efficiencies have been determined using
radioactive gaseous xenon standards (quasi pure 131mXe,
mixture of 133Xe and 133mXe) delivered by the Radiation
Seibersdorf laboratories (Austria). Within energy range
from 45 to 199 keV, the average electron detection effi-
ciency has been found to be 44 ± 5 % complying with the
intrinsic efficiency previously determined from the angle
solid calculation (52.6 ± 8 %).
The X-ray and c detection efficiencies for gaseous
sample corresponding to the spectrometer set-up previously
presented (Fig. 2), have been determined with the same
standards used for the electron detection efficiency calcu-
lation. The photon detection efficiency reaches 41 ± 5 %
and 75 ± 9 % respectively at 30 and 164 keV (131mXe)
and 60 ± 7 % at 81 keV (133Xe). These values are com-
parable to those related to the existing CTBT b–c systems.
Figure 5 presents the 131mXe conversion electron response
of the PIPSbox detector filled with a pure gas standard
(activity: 15.3 Bq). At 129 keV conversion electron peak is
very well separated from the doublet corresponding to CE at
158 and 163 keV, with probability emission of 29 and 6.7 %,
respectively due to a very good energy resolution (electron
full width at half maximum around 9 keV at 129 keV). The
lowest electron energy likely to be detected is about 29 keV
as shown Fig. 5 where Auger electron at 29 keV (probability
emission: 7 %) convoluted with X-ray close to 30 keV are
observable. This low electron threshold allows detection of all
K CE of the four xenon relevant radioactive isotopes without
any energy overlap (Table 1). For three of them (131mXe,
133mXe and 133Xe), both their electron emission probability
and detection efficiencies are larger than the corresponding
photon detection features. Combined to a very low spec-
trometer background, CE-X-ray coincidence detection will
therefore lead to a drastic improvement in detection sensi-
tivity for both 131mXe and 133mXe and a very significant one
for 133Xe. Considering this last isotope since electron at
346 keV (b end-point) is fully deposited in silicon, the b
emission signal can be considered as enhancing the detection
efficiency as discussed later. Regarding the isotope 135Xe, as
the thickness depletion of silicon detector was optimized to
500 lm, only a part of its b spectrum will be fully detected (a
thickness close to 1,250 lm would have been necessary in
order to detect the b end-point energy at 905 keV). However,
from the b spectrum shape it can be determined that the
average b emission of 135Xe is about 300 keV [30], a value
smaller to those corresponding to the maximum possible full
energy absorption in the 500 lm silicon chip, estimated at
400 keV for a normal incidence direction and straight path-
way. In fact owing to the geometry of the PIPSbox the average
electron pathway is larger than the normal incident one, this
means that at least 60 % of the b emission is fully detected
(lower part of the spectrum). For the higher part of the
spectrum the fraction of the electron energy deposed in the
silicon is unknown. But this is not a drawback because one is
thinking of quantifying the 135Xe by analysing the gamma
spectrum gated by the full electron spectrum. In that case, it
only needs an electron signal whatever the energy fraction
deposed in the detector. With this approach it is expected to
get an efficient detection sensitivity for 135Xe regarding both
the gamma (250 keV) probability emission (90 %) and the
beta probability emission (96 %) involved in this coincidence
mode analysis.
Electronics and multi-parameter data acquisition
system
Signals from both NaI(Tl) and PIPSbox detector’s pream-
plifier are shaped with a CAEN N968 spectroscopy amplifier
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Fig. 4 Germanium detector background measurement (black curve)
and background spectrum (blue curve) of the PIPSbox placed on the
top of the germanium detector. Both spectra normalized to the same
acquisition time (150,000 s). The only gamma line detected is related
to traces of 40K. (Color figure online)
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and digitalized with a FAST ComTec 7070 analog to digital
converter (ADC). Each ADC signal is recorded with a multi-
parameter data acquisition system from a FAST ComTec
(MPA-3) unit. This MPA-3 has 4 inputs and is connected to a
computer by a high–speed bus (PCI card). The MPANT
software, used for signal acquisition and for spectra plotting,
is recording the data from the MPA-3. This setup allows to
simultaneously performing direct, coincidences and anti-
coincidences measurements.
Each ADC used for electron and photon energy conver-
sion can trigger an event by opening a coincidence window.
For the radioxenons of interest, electron and photons are
emitted within less than 10 ns (the largest time difference
between coincidental emission of an electron and a photon
related to radioxenon decays is for emission following the
beta decay of 133Xe to an excited state of 133Cs, this state
having a 6.36 ns half-live time). Signal shaping time used
are 6 ls for photons and 2 ls for electronic signals (suffi-
cient to collect the complete charge) in order to reduce dead
time of the electronic acquisition system while maximizing
energy resolution. Based on these features, a coincidence
window time set to 10 ls was used to record data leading to
an appropriate compromise between signal loss and signal
gain (random coincidences). For each analog signal larger
than the ADC internal threshold (20 mV), the ADC sends a
BUSY signal to the MPA-3. This BUSY signal triggers a
counter waiting during the coincidence time window for
BUSY signals from any ADCs. If two BUSY signals from
two different ADCs are recorded during the coincidence
time window, then the corresponding signals will be con-
sidered as coincident (or anti-coincident depending on the
specification) and stored in a three dimensions spectrum.
Specifications can be set, as channel range for one of the
ADCs signal in order to provide additional gated coinci-
dence spectra.
CE-X-ray coincidence detection performance
for 131mXe
In order to have better statistics and consequently a precise
view of the 3D spectra, high radioxenon activity concen-
tration compared to the usual environmental ones have
been measured for demonstrating the performances of the
new detection system shielded by 5 cm thick bricks of low
activity lead.
Figure 6 (upper part) shows the 3D electron-photon
spectrum of a 14.5 Bq pure spike of 131mXe injected in the
PIPSbox. The most intense area is related to coincidence
detection between X-rays close to 30–34 keV measured by
NaI(Tl) and electrons measured by the PIPSbox, the red
plot corresponding to coincidences with full deposit of
131mXe 129 keV K shell CE. The least intense area is
related to coincidence events between 131mXe 129 keV K
shell CE and Ka, Kb xenon X-rays, these coincident events
are placed on the 2 keV photon energy line because the
corresponding xenon X-ray has undergone an iodine X-ray
escape. The iodine X-ray escape happen when a low energy
photon from the sample undergoes a photoelectric inter-
action with a iodine atom located near the surface of the
NaI(Tl) crystal. There is then a chance that the X-ray
produced by the reorganization of the targeted atom
escapes the crystal. For a photon of energy hm (hm being
close to the sensitive material K X-ray), the total energy
deposited in the detector of a photon undergoing an iodine
K X-ray escape is hm-EK X-ray. In the present case, xenon K
X-ray undergoing an iodine K X-ray escape will deposit
only 2 keV in the sensitive part of the detector.
Figure 6 (lower part) shows the gated X-ray
(30 ± 12 keV) 129 keV K shell CE spectrum. It should be
noted that 158 and 163 keV L shell CE (present in the ungated
spectrum of Fig. 5) are not visible in the spectrum since they
are in coincidence with 3.7 and 5.3 keV X-ray lower than
NaI(Tl) energy threshold. The electron continuum towards
lower energy from the 129 keV CE peak is caused by variable
energy losses of electron due to interaction at the silicon chip
surface and backscatter effects.
The 129 keV K CE peak from the gated spectrum
(Fig. 6, lower part) has been fitted with a Gaussian func-
tion, that is a proper choice taken into account the global
uncertainty budget, including the one related to the
counting volume cell, on the 131mXe activity standard
(14.5 ± 1.0 Bq 1r, at the time of measurement). The
associated peak efficiency for the selected coincident
events has been found to be 92 ± 13 count/s/kBq a much
Fig. 5 Direct conversion electron of 131mXe measured from the
PIPSbox detector filled by an almost pure radioactive gaseous
standard (15.3 Bq). Auger electron at 29 keV and X-rays close to
30 keV are also present. Energy calibration was performed using
131mXe CE energies and Auger electron at 30 keV (acquisition time
57,955 s). Counts under 20 keV are caused by electronic noise
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larger value compared to a recent one recently published
for 131mXe [31] and by the past.
In order to assess a possible memory effect of the
PIPSbox likely to impact the following measurement, the
PIPSbox has been removed after each experiment and
connected to a bench gas transfer where it has been kept
under a secondary vacuum during 10 h in order to remove
the whole gas volume for eliminating all radioactive xenon
traces. Figure 7 shows the coincidence background spec-
trum acquired using this procedure after the 131mXe spike
measurement presented (Fig. 6). Although the process used
is not complying with those currently use by IMS noble gas
stations (for instance the SPALAXTM counting cell
undergoes a vacuum of only 30 min each 24 h cycle pro-
cessing), the result is very promising since not only no
memory effect has been observed but also the background
is drastically low, especially the ROIs matching the
expected coincidence events related to 131mXe and 133mXe.
Hence, none count in the 131mXe and 133mXe ROIs has
been measured after more than 2 days measurement, as
shown in the 3D coincidence background spectrum
(Fig. 7).
Disregarding decay factors during air collection, pro-
cessing and measurement (in a current IMS sampling and
measurement cycle, the global correction factor for 131mXe
accounts for\10 %), the sensitivity of b–c detector systems
is expressed as minimum detectable activity (MDA) using
the simplified following formula [16, 32, 33], given for a
confidence level of 95 %: MDA ¼ 2:71þ4:65
ﬃﬃ
B
p
teceePePc, where B is
the coincident background for the considered event area (B
is determined from the X-ray gated electron spectrum), t is
the acquisition time, ec, ee, Pc, Pe are respectively the photon
and electron detection efficiencies and their associated
emission probabilities. As the NaI(Tl)/PIPSbox systems
background is closed to zero and as no memory effect
contributes to the background, the 4.65
ﬃﬃﬃ
B
p
term is negligible
compared to 2.71. Consequently, for a given acquisition
time, the only parameters likely to improve the MDA are
both a gain in the electron and photon detection efficiencies.
MDAs calculated for 131mXe and 133mXe from a coincidence
background spectrum of the well NaI(Tl)/PIPSbox system
(cell filled with air under NTP condition) have been calcu-
lated to be (2.0 ± 0.3)0.10-3 Bq for 1 day of measurement.
Compared to the MDA’s achieved from current detection
system currently integrated in the CTBT SPALAX systems,
the gain using the new system is respectively of about 70 and
30 which is a major improvement.
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Fig. 6 3D electron-photon spectrum of 131mXe (upper part) and
129 keV K CE peak of 131mXe gated by 30 ± 12 keV X-ray area
(lower part) achieved from a 14.5 Bq spike measured by the well
NaI(Tl)/PIPSbox spectrometer (acquisition time: 66,061 s)
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Fig. 7 3D coincidence
background spectrum related to
the NaI(Tl)/PIPSbox system
shielded by 5 cm of lead,
acquired on 240,000 s with the
well NaI(Tl)/PIPSbox detection
system. No count were detected
in both 131mXe and 133mXe
region of interests (ROIs)
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Considering a CTBT SPALAXTM noble gas system
operating with a 8 h sampling time resolution and equipped
with the new detection system, minimum detectable activity
concentrations (MDCs) calculated for 131mXe and estimated
for 133mXe have been found to be (1.8 ± 0.3).10-4 Bq.m-3
(1 day measurement basis). Compared to the MDC cur-
rently achieved by an IMS SPALAXTM system (air sam-
pling frequency normalized to 8 h), improvement in
detection sensitivities for the two metastable isotopes are
respectively of a factor 30 and 10. These lower gains in
MDC compared to the MDA ones are due to the fact that the
final gas volume processed remains equal to 25 cm3 what-
ever the sampling time resolution used by the system and
consequently do not comply with the PIPSbox active vol-
ume. In order to better take advantage of the new detection
system performances, it will be appropriate to reduce the
nitrogen media, used for flushing the gas xenon during the
concentration and purification steps of the SPALAX pro-
cess, present in majority in the sample (70 % of the whole
amount) for fulfilling the 11 cm3 of the PIPbox cell with a
sample more enriched in xenon. In return the MDCs will be
greatly further enhanced (studies of such modification are
under progress).
CE-X-ray coincidence detection performance
for a mixed 131mXe, 133Xe environmental sample
In order to evaluate spectrometry performances of the new
detection system in case of a mixed xenon radioactive
isotopes, the PIPSbox cell has been filled using a bench gas
transfer with an air environmental sample from an archive
bottle processed by a CTBT type noble gas station located
in Ottawa (Canada). The activity of 133Xe and 131mXe
contained in the sample were respectively 180 ± 16 and
163 ± 15 mBq (the isotopic ratio corresponds to the sig-
nature of the Chalk River isotope production facility
releases). Figure 8 shows the NaI(Tl)/PIPSbox 3D coinci-
dence spectrum obtained with a 68,234 s acquisition time.
The former radioactive isotope 133Xe is detected from
coincidence events of the 81 keV photon with 0–346 keV
b emission along with the converted 81 keV c transition
leading to 45 keV CE in coincidence with the b continuum.
The later (131mXe) is detected from coincidence events
between Ka, Kb X-rays and K shell CE at 129 keV as
already observed in the previous chapter.
Figure 9 presents the direct NaI(Tl) X and gamma
spectrum (upper part, 131mXe gamma line at 164 keV is not
detected) and the gated electron spectrum (lower part) by
the X-ray energy window defined on the photon emission
spectrum (upper part). The 133Xe K shell CE peak at
45 keV is clearly detected with a slight alteration of its
energy resolution owing to higher predominance of energy
straggling at low energy following loss of energy of elec-
trons in the N2/Xe gas mixture. From the combination of
the b emission and K shell CE measured from the X-ray
gated electron spectrum, it is expected to achieve for 133Xe,
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Fig. 8 3D electron-photon spectrum of 133Xe and 131mXe acquired
from a re-analysis of an archive bottle related to an environmental
sample processed by a CTBT type noble gas station located in Ottawa
(Canada). Acquisition time: 68,234 s
0 100 200 300 400
102
NaI energy (keV)
co
u
n
ts
164 keV (131mXe) area
Gamma spectrum NaI(Tl)
30-35 keV
(131mXe +133Xe)
81 keV (133Xe)
+ X-rays (Pb, Bi)
0 100 200 300 400
100
101
102
PIPS energy (keV)
co
un
ts
129 keV (131mXe)
45 keV (133Xe)
β continuum (133Xe)
346 keV
β endpoint (133Xe)
Fig. 9 Direct NaI(Tl) photon spectrum (upper) and X-ray gated
electron PIPSbox spectrum (lower) related to a re-analysis of an
archive bottle related to an environmental processed air sample by a
CTBT type noble gas station located in Ottawa (Canada). The
electron spectrum, gated by X-ray (purple energy window) exhibits
the 45 keV and 129 keV K shell CE peaks respectively related to
131mXe and 133Xe. The CE peaks are superimposed to the b emission
continuum related to 133Xe (endpoint energy at 346 keV). Acquisition
time: 68,234 s. (Color figure online)
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a MDC comparable to those determined for 131mXe by
using a list-mode data analysis and specific offline (or even
on line) post-analysis as the signals from detector pream-
plifiers can be digitalized and recorded event by event with
amplitude and timestamp. Hence, these results underline
the dependence of the 131mXe MDC as a function of the
133Xe activity concentration, in case of a mixed sample,
due to the contribution of the 133Xe b continuum under the
conversion electron peak at 129 keV. Future works will
deal with these needed complementary studies and analysis
developments.
Conclusion
It has been successfully demonstrated that a new detection
spectrometer using innovative technologies can improve
key requirements for detection radioxenon monitoring
(CTBT expresses a MDC \1 mBq.m-3 for 133Xe on a
1 day measurement basis) and could be worthwhile inte-
grated in the near future, in the frame of CTBT, to existing
noble gas stations for improving detection sensitivity while
allowing higher sampling frequency.
The compact CE-photon spectrometer conceived by CEA
in collaboration with Canberra Semiconductor company
combines a gas cell with two integrated large silicon chips for
detecting electrons and a well-type NaI(Tl) embedding the
cell and specifically designed for full absorption of photons
up to 250 keV (higher relevant photon energy related to the
radioxenon decays). The silicon technology (PIPSTM) used
allows large areas (1,200 mm2) while keeping a very low
electron energy threshold (about 30 keV) thanks to a strin-
gent selection of the silicon chips. Consequently, PIPSbox
cell geometry allows a quite important active gas volume to
be measured, close to 11 cm3 (about half the gas volume
processed in a current IMS SPALAXTM). In return taking
advantages over the existing noble gas systems to the
excellent resolution for CE peak (\7 keV at K shell CE
129 keV), the very low coincidence background (no count
measured during 2 days), the absence of any memory effect
(in the tested operational conditions) and high efficiencies
for both electrons and photons, the new detection system
leads to a drastic reduction of minimum detectable activities
(MDAs) for radioxenons compared to existing CTBT SPA-
LAXTM detection system. First assessments of MDAs,
determined from the coincidence background spectrum
achieved from the NaI(Tl)/PIPSbox spectrometer, have led
to MDAs of about 2 9 10-3 Bq (1 day measurement) for
both metastable radioactive isotopes of xenon (131mXe and
133mXe), that is respectively about 70 and 30 times lower than
those achieved previously. However, the MDCs that might
be achieved by replacing the current detection system of the
French noble gas system by the new one will be ‘‘only’’
improved by a factor of respectively 30 and 10 (8 h sampling
time) since the current SPALAXTM gas sample processing
method do not allow to modify the final gas volume. Con-
sequently, works will aim at reducing the gas media (nitro-
gen) much below 70 % (current concentration in the sample)
by modifying the SPALAXTM sample processing and thus
taking advantage of the performances of the new spectrom-
eter to lower further the MDCs. In parallel, works will be
performed to achieve precise MDC’s for the other relevant
radioxenons (133Xe, and 135Xe) taking advantage of a
numeric data acquisition system (PIXIE-4) that will be
coupled to the new detection system. With these new
improvement, using list-mode specific data analysis, it can
be expected to reach MDCs\1.10-4 Bq.m-3 (8 h sampling
time) for the four relevant radioxenons.
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Improvements of low-level radioxenon detection sensitivity
by a state-of-the art coincidence setup
A. Cagniant n, G. Le Petit, P. Gross, G. Douysset, H. Richard-Bressand, J.-P. Fontaine
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H I G H L I G H T S
 A new electron/photon spectrometer for radioxenon measurements has been developed.
 High resolution coincidence measurement of a 131mXe standard is presented.
 A detection efﬁciency of 2274 counts/s/kBq for 131mXe is obtained.
 MDA of 0.9 mBq for 131mXe is obtained from a 3.9 day background measurement.
 A complex environmental measurement is presented.
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a b s t r a c t
The ability to quantify isotopic ratios of 135, 133 m, 133 and 131 m radioxenon is essential for the
veriﬁcation of the Comprehensive Nuclear-Test Ban Treaty (CTBT). In order to improve detection limits,
CEA has developed a new on-site setup using photon/electron coincidence (Le Petit et al., 2013.
J. Radioanal. Nucl. Chem., DOI : 10.1007/s 10697-013-2525-8.). Alternatively, the electron detection cell
equipped with large silicon chips (PIPS) can be used with HPGe detector for laboratory analysis purpose.
This setup allows the measurement of β/γ coincidences for the detection of 133Xe and 135Xe; and K-shell
Conversion Electrons (K-CE)/X-ray coincidences for the detection of 131mXe, 133mXe and 133Xe as well.
Good energy resolution of 11 keV at 130 keV and low energy threshold of 29 keV for the electron
detection were obtained. This provides direct discrimination between K-CE from 133Xe, 133mXe and
131mXe. Estimation of Minimum Detectable Activity (MDA) for 131mXe is in the order of 1 mBq over
a 4 day measurement. An analysis of an environmental radioxenon sample using this method is shown.
& 2013 Elsevier Ltd. All rights reserved.
1. Introduction
An International Monitoring System (IMS) has been installed
for the veriﬁcation regime of the Comprehensive Nuclear Test Ban
Treaty Organization (CTBTO). The IMS is composed of three
waveforms technologies (seismic, infrasound, hydro-acoustic)
and two radionuclide technologies (atmospheric aerosols and
noble gas) station types spread around the globe for the detection
(at 95% certainty) and the identiﬁcation of any kind of nuclear test
(atmospheric, underwater, surface or underground tests) of 1 kT or
more within 10 days.
Low energy conﬁned nuclear explosions are very challenging to
detect. Thanks to their good diffusion characteristics, radioactive
noble gases are difﬁcult to contain. Among the noble gases emitted
from a nuclear event, four radioisotopes of xenon (131 m, 133 m,
133 and 135) have nuclear decay data (cf. Table 1) and ﬁssion
yields compatible with the detection and the characterization
within a few days of a nuclear explosion (Saey, 2007). They are
therefore potential key indicators of a nuclear test and the IMS
noble gas stations are designed for their detection. Four systems
were initially developed: the ARIX, the ARSA, the SAUNA and the
SPALAX (Prelovskii et al., 2007; Reeder et al., 1998; Ringbom et al.,
2003; Fontaine et al., 2004). The ﬁrst three setups are implement-
ing β–γ coincidence measurements using plastic scintillators
coupled to a NaI(Tl) crystal whereas the SPALAX is performing
a direct HPGe γ/X-ray measurement.
As can be seen in Table 1, unlike 133Xe and 135Xe, the γ emission
yields for the metastable radioxenon (131mXe and 133mXe) are quite
low and they are not distinguishable via their X-ray emission. This
is a major drawback of the direct γmeasurement (implemented by
the SPALAX systems). On the other hand, the β/γ detection setups
(the other IMS systems) have a typical energy resolution of 30%,
which is far too high to allow unambiguous distinction between
the K-shell Conversion Electron peaks and the β background (from
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0969-8043/$ - see front matter & 2013 Elsevier Ltd. All rights reserved.
http://dx.doi.org/10.1016/j.apradiso.2013.11.078
n Corresponding author. Tel.: þ33 1 69 26 41 97.
E-mail address: antoine.cagniant@cea.fr (A. Cagniant).
Applied Radiation and Isotopes 87 (2014) 48–52
133Xe and 135Xe) in the xenon/cesium K X-ray region (3173 keV).
In order to improve the radioxenon detection, a new setup was
developed by CEA and the Canberra Semiconductors company. It
consists in a well-type NaI(Tl) detector and a gas cell equipped
with two large area (1200 mm2) Passivated Implanted Planar
Silicon detectors (PIPS). First results and a complete detailed
description of this setup are reported in (Le Petit et al., 2013).
For laboratory purposes, the gas cell equipped with PIPS (hereafter
called PIPSbox) can also be coupled to an HPGe detector. This
setup allows complete distinction between ground state (135Xe
and 133Xe) and metastable (131mXe and 133mXe) xenon thanks to
the high resolution of the HPGe, and complete discrimination
between 131mXe and 133mXe thanks to the high energy resolution
of the PIPS detectors. Additionally, the photon energy resolution
allows clear separation between radon progenies and radioxenon
peaks. This is particularly useful for the detection of low-level of
radioxenon in an environmental sample containing trace amounts
of radon and its progenies.
2. Detection technique
The detection of the four radioxenon isotopes is implemented
in two different ways depending on the nuclide: one will quantify
131mXe or 133mXe by analyzing a xenon Kα X-ray gated electron
spectrum, whereas 133Xe and 135Xe will be quantiﬁed by analyzing
β-gated photon spectra. The result from the β-gated photon
spectrum could be compared to the analysis of a cesium Kα X-
ray gated electron spectrum. This is mainly relevant for 133Xe
which has an internal conversion coefﬁcient of 1.43 (for a K-CE at
45 keV) compared to 0.06 for 135Xe.
Activities can be calculated from the modiﬁed classical formula
(Knoll, 2010):
A¼ C
KTacqPdecayεphotonεe
ð1Þ
where K is a correction factor (in our case, K is correcting the decay
during counting), Pdecay is the probability of the considered event,
εphoton and εe are the photon and electron detection full-energy-
peak (FEP) efﬁciency respectively, Tacq is the acquisition time and C
are the net counts corresponding to the considered event.
The corresponding event probabilities can be calculated, as
follows:
 For the 131mXe isotope, the probability of having a 129.4 keV
K-shell conversion electron (K-CE) followed by a 29.7 keV Kα
X-ray is 43.9%, as we must have a 129 keV K-CE for each K X-ray
measured.
 For 133mXe, the probability of having a 198.7 keV K-shell
conversion electron (K-CE) followed by a 29.7 keV Kα X-ray is
45.7%, for the same reason as for 131mXe.
 For 133Xe, the probability of having an electron from its
β spectrum (EelectronA ½0;346 keV) followed by an 81 keV
photon is 37.0%, as all β particles from 133Xe have an energy
lower than 346 keV. And the probability of having a 45.0 keV
K-shell conversion electron (K-CE) followed by a 30.9 keV Kα
X-ray is 38.5% (we cannot distinguish the two K-CE of 133Xe:
45.0 keV and 43.6 keV (0.41%)).
 For the 135Xe isotope, the probability of having an electron from
its β spectrum (EelectronA ½0;905 keV) followed by a 249.8 keV
photon is 90.1% (as all β particles from 135Xe have an energy
lower than 905 keV).
3. Experimental setup
The detection setup is composed of the PIPSBox presented in
(Le Petit et al., 2013) and a BEGe 5030 HPGe detector from the
Canberra Semiconductors company, a picture of the setup is
shown in Fig. 1. The PIPSBox is an 11 cm3 (active volume) gas cell
(under a pressure lower than 900 mBar) equipped with two
500 mm thick and 1200 mm2 large PIPS detectors dedicated to
the electron measurement. The cell is made out of low background
materials; it is ﬁtted on both faces with thin carbon epoxy window
(600 mm). 500 mm thick PIPS detectors allow full energy deposition
of electrons up to 400 keV, while keeping a good electron resolu-
tion (11 keV full width at half maximum (FWHM) at 130 and
160 keV) as shown in Fig. 2. The BEGe 5030 is a High Purity
Germanium detector (HPGe) with a 30 mm thick and 50 cm2 area
crystal. It has a typical FEP efﬁciency of 20% and an energy
resolution lower than 650 eV at xenon and cesium K X-ray
energies. The detectors are shielded by a ﬁrst 5 cm layer of low
Table 1
Main decay mode of the four relevant radioxenon isotopes, with associated emission probabilities in bracket (Chisté et al., 2013).
Isotopes 131mXe 133mXe 133Xe 135Xe
Half-life (days) 11.93 2.19 5.24 0.38
Major γ-ray energy (keV) 163.9 (2.0%) 233.2 (10.3%) 81.0 (37.0%) 249.8 (90.0%)
Kα X-ray energy (keV) 29.7 (43.9%) (Xe) 29.7 (45.7%) (Xe) 30.9 (38.5%) (Cs) 30.9 (4.1%) (Cs)
Kβ X-ray energy (keV) 33.7 (8.3%) (Xe) 33.7 (8.6%) (Xe) 35.1 (7.3%) (Cs) 35.1 (1.0%) (Cs)
β Endpoint energy (keV) 346.4 (99.1%) 905.0 (96.0%)
K shell conversion electron energy (keV) 129.4 (61.0%) 198.7 (63.5%) 45.0 (52.9%) 214.0 (5.7%)
Fig. 1. Picture showing the PIPSBox (electron detection) on top of the HPGe
detector (photon detection).
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activity lead (o3 Bq/kg of 210Pb), and a second 10 cm layer of
regular lead.
The signals are shaped by dedicated CAEN N968 spectroscopy
ampliﬁers and digitalized by a FAST ComTec 7070 analog-to-digital
convertor (ADC) for the two PIPS and 7072T for the HPGe. The
digitalized peaks are recorded on separate channels of a multi-
parameter data acquisition system from FAST ComTec, the MPA-3.
Coincidence windows between the channels are of 10 ms. Each
signal recorded in an ADC will trigger a BUSY signal that starts
a clock in the MPA-3 module. Every signal arriving during the
following 10 ms in any ADC will be considered as in coincidence
with the ﬁrst signal and stored in the corresponding 3-D coincidence
spectrum. Additionally, one can deﬁne an energy window in a
spectrum (typically around the xenon and cesium X-rays for the
HPGe, and on one of the β spectra for the PIPS) and will obtain a
gated coincidence spectrum.
For simpliﬁcation purposes, the results presented are spectra
using a single PIPS detector. This detector was calibrated in energy
using a 127Xe standard provided by the LNHB (Cagniant et al.,
2013). The 127Xe isotope is challenging to measure because of
multiple summation effects, but has convenient K-CE energies at
112.1 keV (1.5%), 138.9 keV (3.7%), 169.7 keV (6.6%) and 341.8 keV
(0.3%) for energy calibration.
4. Standard measurement and detection limit for 131mXe
First estimations of the detection limit for 131mXe were performed
by measuring the coincidence spectra of a pure 131mXe standard and
the background in the corresponding region of interest.
A 15.371.1 Bq 131mXe standard provided by Seibersdorf Labora-
tories (Austria) was measured for 57,950 s. Corresponding results are
shown in Fig. 2. The top of Fig. 2(part a) is the direct electron spectrum
measured by the PIPS; it demonstrates the good resolution of the PIPS
detector (11 keV FWHM at 130 (K-CE peak) and 160 keV (L- and M-CE
peak)) and its low energy threshold as we can detect the xenon Auger
electron emission at 29 keV. The bottom of Fig. 2(part b) is the xenon
Kα X-ray gated [26 keV; 30.5 keV] electron spectrum. The only peak
present is the 129 keV K-shell conversion electron, as Auger electrons
are not coincident with any photon and the L- and M-CE are
coincident with lower energy X-rays. The tail between 30 and
130 keV corresponds to electrons depositing energy in the gas volume
before hitting the PIPS, those counts are 38% of the total 131mXe events
in the xenon Kα X-ray gated coincidence spectrum. From this
measurement, we obtained a roughly calculated coincidence efﬁciency
of 2274 counts/s/kBq. This was calculated on the following Region Of
Interest (ROI) of the coincidence spectrum: [120 keV; 140 keV] for the
electron signal and [26 keV; 30.5 keV] for the photon signal. Uncer-
tainty on the efﬁciency is resulting from the uncertainty on the 131mXe
standard activity and on the coincidence peak area determination. This
is a signiﬁcantly higher value than the one that can be found in
Schroettner et al. (2010).
A 3.92 day background measurement was performed using this
experimental setup. On a ﬁrst approximation, detection limits are
classically deﬁned by Currie (1968) as: 2:71 þ 4:65
ﬃﬃﬃ
B
p
where B is
the background in the regions of interest (ROI) of the correspond-
ing nuclide, when the conﬁdence level is set to 95%. In our case, as
no counts are detected in the ROI of 131mXe during the background
measurement, the detection limit has to be determined differently.
The ROI for the calculation of the background was changed to:
[110 keV; 150 keV] for the electron signal and [18 keV; 38 keV] for
the photon signal (i.e. the background was calculated on a 10 times
larger area). As in this enlarged ROI the background was found to
be 4 counts, it was decided to use 4/10 counts as the background
in the ROI of 131mXe. For such a low background, Poisson statistics
give (for a conﬁdence level of 95%) a detection limit of 6.3 counts
(Gilmore, 2008). Using this value, the minimum detectable activity
(MDA) can be estimated as follow for the metastable radioxenon:
MDA¼ 6:3
K  T  εcoinc
ð2Þ
where K¼0.9 (decay correction factor of 131mXe during 3.9 days),
T is the acquisition time and εcoinc is the coincidence detection
efﬁciency for the considered radioxenon, determined with the
standard measurement (εcoinc ¼ Pdecay  εphoton  εe as deﬁned for
Eq. (1)). With the coincidence detection efﬁciency determined in
the previous paragraph, we obtained a roughly estimated MDA of
0.9 mBq after 3.9 days of measurement.
5. Environmental radioxenon measurements
Measurements with pure radioxenon standards are not sufﬁcient
enough to prove the robustness of this setup. Typical environmental
samples are composed of mixed radioxenon, and other radionuclides
like radon and its progenies. For a photon/electron environmental
radioxenon measurement, the crosstalk between the 29.7 keV and
Fig. 2. Two spectra resulting from a 58,000 s measurement of a 15.3 Bq 131mXe
standard provided by Seibersdorf Laboratory (Austria). (a) Measured electron
spectrum of 131mXe, showing Auger electron peak at 29 keV, K-CE peak at
129 keV and L- and M- CE peak around 160 keV. (b) Xenon Kα X-ray gated
[26 keV; 30.5 keV] electron spectrum showing the 129 keV K-CE of the 131mXe.
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the 30.9 keV photon-gated electron spectra, and the crosstalk
between photon peaks at 77 keV and 241 keV (respectively 214Pb
X-rays and γ emission) in a β-gated photon spectrum are the main
causes of false signals (see Table 2). Radioxenon environmental
samples from air collection were measured using the PIPSbox/HPGe
setup just after their characterization from a SPALAX noble gas
Table 2
Major line of electron emitters radon progenies, with associated emission probabilities in bracket (Chisté et al., 2013).
Isotopes 214Pb 214Bi
Half-life (min)n 26.8 19.9
Major γ-ray energies (keV) 242 (7.5%) 609 (46.1%)
295 (19.2%) 1120 (14.9%)
352 (37.1%)
Kα X-ray energy (keV) 77.1 (10.5%) 79.3 (0.7%)
74.8 (6.3%) 76.9 (0.4%)
Kβ X-ray energy (keV) 87.3 (3.6%) 89.8 (0.2%)
Major β endpoint energies (keV) 667 (46.5%) 1506 (17.1%)
724 (41.1%) 1540 (17.5%)
3270 (19.7%)
Major K shell conversion electron energy (keV) 151 (5.3%)
205 (7.2%)
261 (9.3%)
n 214Pb and 214Bi are populated by the decay of their parent nuclide 222Rn (3.8 days half-life).
Fig. 3. Environmental radioxenon sample measured for 405,650 s. (a) β-gated photon spectrum showing the 81 keV γ emission of the 133Xe (see upper left zoom) and the
249 keV γ emission of the 135Xe (see upper right zoom). (b) Cesium Kα X-ray gated (30 to 32 keV) electron spectrum, showing the β spectrum (in blue, 346 keV for the β
endpoint) and 45 keV K-CE of the 133Xe. One can observe a small peak at 130 keV corresponding to a limited amount of 131mXe detected in this photon energy window.
(c) Xenon Kα X-ray gated (28 to 30 keV) electron spectrum, showing well separated K-CE at 129 keV for 131mXe and at 199 keV for 133mXe, with a part of the 133Xe (β spectrum in blue
and 45 keV K-CE) interfering in the photon energy window. (For interpretation of the references to color in this ﬁgure legend, the reader is referred to the web version of this article.)
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station (IMS type) located at Bruyères le Châtel (CEA center) 40 km
south from Paris. Fig. 3a–c show the properly gated coincidence
spectra resulting from a detection of the four xenon isotopes,
originating from a radioxenon emission from the IRE (Institut des
Radioélements), Fleurus (Belgium) medical radioisotope production
facility (Saey, 2010; Achim, 2007).
Fig. 3a shows the β-gated photon spectrum in the 133Xe and
135Xe energy region (from 70 keV to 260 keV) and zooms in the
corresponding ROI. In Fig. 3b, the cesium Kα X-ray gated electron
spectrum is shown, exhibiting the K-CE peak of 133Xe at 45.0 keV
superimposed on its β spectrum. Both β-gated 81.0 keV photon
peak (see zoom in the upper left region of Fig. 3a) and cesium Kα
X-ray gated 45.0 keV K-CE peak (see Fig. 3b) have the same event
probability, but the presence of bismuth and lead X-rays in the
ﬁrst region of interest and the low crosstalk in the second one
would make this last event the most suitable for the quantiﬁcation
of the 133Xe. This is nuanced by the fact that the photon detection
efﬁciency of the HPGe is larger at 81.0 keV than at 30.9 keV.
In Fig. 3a, the β-gated photon ROI of 135Xe can also be seen.
Because of its short half-life and its weak internal conversion
coefﬁcient, it was not possible to detect a K-CE peak in the cesium
Kα X-ray gated electron spectrum (in Fig. 3b). For a low amount of
135Xe, the only suitable option for its detection is the analysis of
the 249.8 keV β-gated photon ROI (see zoom in the upper right
region of Fig. 3a).
Finally, Fig. 3c shows the xenon Kα X-ray gated electron
spectrum, exhibiting the K-CE peaks of 131mXe at 129.4 keV and
133mXe at 198.7 keV. Here one can see the clear separation
between the two metastable radioxenon isotopes, whereas this
was not achieved with the direct γ spectrum. This spectrum also
shows some electrons (conversion or β) coming from 133Xe; this is
due to a limited but still present crosstalk between the 29.7 keV
and 30.9 keV X-ray peaks.
6. Conclusion and perspectives
It has been demonstrated that by using a specially designed
11 cm3 gas cell equipped with large PIPS detectors, it was possible
to discriminate radioxenon isotopes 131mXe, 133mXe, 133Xe and
135Xe from each other and from radon and its progenies back-
ground as well. Background measurement has shown that both β/γ
and X-ray/K-CE conversion spectra exhibit no peaks for a 3.9 day
acquisition. Additionally, ﬁrst rough estimations of coincidence
detection efﬁciency and MDA were calculated for 131mXe, provid-
ing good results. The MDA for pure 131mXe is in the order of 2 mBq
for a one day measurement, which is about two orders of
magnitude better than the MDA of the current CTBT noble gas
SPALAX system.
Future work will include precise determination of detection
efﬁciency and MDA for other radioxenon isotopes, using either
standards or environmental measurements. Subtracting the 133Xe
β background in the xenon Kα X-ray gated electron spectrum (see
Fig. 3c), relying on the K-CE peak height in the two Kα X-ray gated
electron spectra (see Fig. 3b and c), may still provide better
sensitivity for the metastable xenon, and additional work will be
done. Finally, the laboratory will be equipped before the end of the
year with an optimized low background shield ﬁtted with two
HPGe detectors mounted face to face in order to improve the
coincidence energy efﬁciency. Background spectra over 7 days will
be measured and are expected to be lower, and the use of two
HPGe on each face of the PIPSbox will increase the photon
detection efﬁciency (Jutier and Douysset, 2012). These two points
will probably provide an ultra-low MDA for the detection of
radioxenon.
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H I G H L I G H T S
 Two new electron/photon spectrometer for radioxenon measurements has been developed.
 Two high resolution coincidence measurements of a 127Xe standard are presented.
 X-ray gated electron spectra and 2D photon/electron coincidence spectra are detailed.
 Comparison with another system (SAUNA) is presented.
 The use of 127Xe for the QA/QC of Noble Gas station is commented.
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a b s t r a c t
127Xe has a longer half-life than 131mXe, it can be easily purely produced and it is present in the environment
at very low level. For these reasons, 127Xe is supposed to be a convenient quality control radionuclide for
remote noble gas stations of the International Monitoring System (IMS) network. As CEA/DAM has recently
developed two new photon/electron setups for low-level detection of 131mXe, 133mXe, 133Xe and 135Xe, we
took the opportunity to test these setups for the measurement of a 127Xe standard. The results and a detailed
description of these measurements are presented in this paper. They illustrate the complexity of 127Xe decay,
emitting simultaneously several γ, X-rays, conversion electrons and Auger electrons; this results in highly
summated coincidence spectra. The measurements performed provide precise electron energy calibration of
the setups. The count rate of electrons in coincidence with iodine Kα X-rays was found to be surprisingly low,
leading to the study of electron-gated photon spectrum. Finally, a comparison of three photon/electron
coincidence spectra obtained with three different setups is given. The use of 127Xe as a standard for energy
calibration of IMS noble gas station is possible, but it appears to be quite complicated for efﬁciency check of
noble gas station equipped with β/γ detectors.
& 2014 Elsevier Ltd. All rights reserved.
1. Introduction
An International Monitoring System (IMS) is being installed for the
veriﬁcation regime of the Comprehensive Nuclear Test Ban Treaty
(CTBT). When completed, the International Monitoring System will
consist of 321 monitoring stations worldwide, supported by 16 radio-
nuclide laboratories in compliance with the CTBT (CTBTO, 1996). These
337 facilities will operate in 89 countries around theworld, monitoring
the planet continuously for any sign of a nuclear explosion. The IMS
uses four complementary veriﬁcation methods, utilizing the most
modern technologies available. Seismic, hydroacoustic and infrasound
stations monitor underground, the oceans and the atmosphere
respectively; radionuclide stations detect radioactive debris from
atmospheric or underwater nuclear explosions or noble gases from
underground explosions. The radionuclide technique constitutes the
“smoking gun” of whether an explosion was actually nuclear or not.
A Global Communications Infrastructure is in place, to send raw data
in near real time from the IMS facilities to IDC in Vienna for processing
and analysis.
The radionuclide component of the international monitoring
network is under construction; when completed it will consists of
80 radionuclide stations (RN) constituted by air samplers to detect
and measure particulate radionuclides suspended in air, 40 of
which will also be equipped with Noble Gas detection systems
(NG, see Fig. 1). Additionally, the RN/NG network will be supported
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by 16 Radionuclide Laboratories. The radionuclide network was
designed by experts to allow a capability of 90% detection within
approximately 14 days for a 1 kt nuclear explosion in the atmosphere
or from venting by an underground or underwater detonation.
Low energy conﬁned nuclear explosions are very challenging to
detect. Thanks to their good diffusion characteristics, radioactive
noble gases are difﬁcult to contain. Among the noble gases emitted
from a nuclear event, four radioisotopes of xenon (131mXe, 133mXe,
133Xe and 135Xe) have nuclear decay data (cf. Chisté et al.) and
ﬁssion yields compatible with the detection and the characteriza-
tion within few days up to some weeks (in certain cases) after a
nuclear explosion (Saey, 2007). They are therefore potential key
indicators of a nuclear test and the IMS noble gas stations are
especially designed for their detection. The International Noble Gas
Experiment (INGE) was established in 1999 to test the measuring
of radionuclide noble gases released by nuclear explosions. Four
measurement systems were included in the experiment: the United
States' ARSA (Automated Radioxenon Sampler-Analyzer); Sweden's
SAUNA (Swedish Unattended Noble gas Analyzer); France's SPALAX
(Système de Prélèvements et d'Analyze en Ligne d'Air pour quanti-
ﬁer le Xénon); and Russia's ARIX (Analyzer of Xenon Radioisotopes),
of which the last three are currently in use (Prelovskii et al., 2007;
Reeder et al., 1998; Ringbom et al., 2003; Fontaine et al., 2004). The
ﬁrst three systems are equipped with β-γ coincidence detection
using plastic scintillators coupled to a NaI(Tl) crystal whereas the
SPALAX system performs a direct HPGe γ/X-Ray detection.
A Quality Assurance program for Noble Gas systems (NG) of
IMS Radionuclide network is under development by the Provi-
sional Technical Secretariat (PTS) of the CTBTO. Spiking Noble Gas
systems with known amount of 133Xe and/or 131mXe and reanalys-
ing spike samples at IMS Radionuclide laboratories equipped with
NG capabilities is part of the program. Remoteness and very
difﬁcult location of some IMS stations is preventing use of these
two isotopes due to their half-life, very short when compared to
shipping times. Because it decays more slowly than the four CTBT
relevant radioxenon isotopes and because it has an identical
physical behavior, 127Xe has been suggested as possible candidate
for spiking at remote locations. CTBTO started in 2012 a feasibility
study on use of 127Xe. At a preliminary step the study was
constituted by a test intercomparison for IMS laboratories: a set
of test samples was distributed at four designated radionuclide
laboratories with noble gas measurement capability and a pre-
liminary evaluation on the features related to 127Xe measurements
was performed.
As a support laboratory of the CTBTO, we have been provided
with two 127Xe standard. One sample was measured on a HPGe
detector as part of the intercomparison exercise and the other one
was tested on two prototype systems recently developed by the
laboratory ((Le Petit et al., 2013); (Cagniant et al., 2013)). The
purpose of this paper is to report on the results of these test
measurements.
2. Radioxenon of interest and the 127Xe
As mentioned in the previous paragraph, noble gas stations
dedicated to the measurement of radioxenons concentration in
the atmosphere (131mXe, 133mXe, 133Xe and 135Xe) are installed in
several locations of the globe, distributed as shown in Fig. 1. Each
station needs accurate energy, efﬁciency, and air volumes calibra-
tions to ensure their reliability in quantifying radioxenon CTBT
relevant isotopes. The quantiﬁcation of the radioxenon isotopes of
interest is made by either γ-ray emission spectrometry using High
Purity Germanium (HPGe) detectors in the SPALAX stations or by
coincidence β/γ ray emission spectrometry using plastic scintilla-
tor and NaI(Tl) detectors in the SAUNA and ARIX stations. For the
quality control of the measurement at these stations, energy and
efﬁciency check of the spectrometers are required.
Currently, SPALAX stations are controlled using several gamma
emission sources mixed in a low density matrix measurement
cell, and the SAUNA and ARIX stations are controlled using
137Cs sources (Biegalski, 2013). The use of radioactive xenon gas
Fig. 1. Status of the noble gas station network of the International Monitoring System (on November 2013). SAUNA and ARIX systems are implementing β/γ coincidence
measurements, whereas SPALAX systems are implementing X and γ emissions spectrometry.
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standard for calibration and QAQC of IMS noble gas stations would
allow a more complete quality control, by testing the station process
and the detection modules. Therefore, other calibration procedures
than the actual ones are of interest and need to be checked.
The most intuitive way of calibrating IMS stations would be the
direct use of standards of 131mXe, 133mXe, 133Xe and 135Xe; still, this
option presents some challenges. A ﬁrst challenge is the produc-
tion of such standards in large and pure quantities (see for
example (Peräjärvi et al., 2013) or (Peräjärvi et al., 2010)); another
challenge is the decay during transport of these standards (espe-
cially for 135Xe (0.38 d) and 133mXe (2.19 d)), which can turn into a
real issue when delivering standards to noble gas stations located
at remote or logistically difﬁcult locations.
127Xe radioisotope is expected to be a good candidate for the
quality control of IMS noble gas station (see (Rodrigues et al.,
2013)): it has a longer half-life than the four CTBT relevant
radioxenon isotopes (36.4 days compared to 11.9 days for the
longer lived 131mXe), it can be produced purely in large quantities
and it is commercially available. Furthermore, there is a very low
127Xe background in the environment. The 127Xe decays ﬁrst by
Electron Capture (EC), and then by the emission of six different γ
rays. The Fig. 2 shows the 127Xe decay scheme. In terms of electron
radiations, 127Xe emits Auger electron (in competition with X-ray
emissions) following the EC event (initiating its decay) and when
one of the ﬁve γ emissions is converted. 127Xe γ rays and their
corresponding K-Conversion Electron (K-CE) and L-Conversion
Electron (L-CE) emissions are listed in the Table 2. These K-CE
emissions are ranging from 24 keV to 341 keV. Because electron
and photon emissions of 131mXe, 133mXe, 133Xe and 135Xe are in the
same energy range as the ones from 127Xe (see Tables 1 and 2), it is
expected that 127Xe can be used for the quality control of energy
and efﬁciency calibration applied to both β/γ coincidence and
direct γ measurement systems.
3. Experimental setups
A new spectrometer dedicated to the radioxenon measure-
ments was recently developed in our laboratory, as detailed in (Le
Petit et al., 2013). This spectrometer implements photon/electron
coincidence measurement in order to improve SPALAX radioxenon
detection capabilities. This coincidence detection is achieved using
a customized well-type NaI(Tl) photon detector coupled to a
specially designed 11 cm3 gas cell equipped with two Passivated
Implanted Planar Silicon (PIPS) detectors dedicated to the electron
detection (hereafter called PIPSbox). Alternatively to this setup,
the PIPSbox can also be used on the top of one (or two) HPGe
detector; in the presented experiments a 5030 BEGe detector from
Fig. 2. 127Xe decay scheme (Chisté et al.). Conversion coefﬁcient for 127Xe γ can be found in Table 2.
Table 1
Radioxenon of interest main decay modes (Chisté et al., 2014). Emission probabilities are shown in brackets. Data for 135Xe are taken from (Axelsson et al., 2012)
Isotopes 131mXe 133mXe 133Xe 135Xe
Half-life (days) 11.93 2.19 5.24 0.38
Major γ-ray energy (keV) 163.9 (1.94%) 233.2 (10.3%) 81.0 (37.0%) 249.8 (90%)
Kα X-ray energy (keV) 29.7 (44.2%) (Xe) 29.7 (45.7%) (Xe) 30.9 (38.5%) (Cs) 30.9 (4.1%) (Cs)
Kβ X-ray energy (keV) 33.7 (8.31%) (Xe) 33.7 (8.6%) (Xe) 35.1 (7.3%) (Cs) 35.1 (0.9%) (Cs)
β endpoint energy (keV) 346.4 (99.1%) 915 (96%)
K shell conversion electron energy (keV) 129.4 (61.4%) 198.7 (63.5%) 45.0 (52.9%) 213.8(5.6%)
L shell conversion electron energy (keV) 158.5–159.2 (28.6%) 227.8–228.4 (20.8%) 75.3–76.0 (7.92 %) 244.1 (0.82%)
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Canberra Semiconductors was used. This setup is detailed in
(Cagniant et al., 2013); it has a better resolution than the NaI(Tl),
especially in the low energy region (resolution of 0.6 keV com-
pared to 8 keV at 30 keV). This allows the deconvolution between
the two Kα X-ray multiplets corresponding to xenon (at 29.7 keV)
and cesium (at 30.9 keV); the ﬁrst ones will be emitted after a
conversion electron from 131mXe or 133mXe while the second ones
will be emitted after a conversion electron from 133Xe or 135Xe (see
Table 1). The 5030 BEGe has a lower efﬁciency than the NaI(Tl)
detector mainly because the gas volume is seen with a lower solid
angle. It is placed into a lead shield made of a ﬁrst layer of 5 cm
low activity lead (o3 Bq/kg) and a second layer of 10 cm regular
lead. The signals are recorded using a multichannel analyzer from
FastCom Tec, using the same acquisition setup described in
(Le Petit et al., 2013) and (Cagniant et al., 2013). Direct electron
or photon spectrum, and coincidence electron (or photon) spec-
trum using 10 ms coincidence window gated by the proper photon
(or electron) energy window were acquired with the two HPGe/
PIPSbox and NaI(Tl)/PIPSbox systems.
For the intercomparison exercise, the 127Xe standard was
transferred into a gas cell. This gas cell has a cylinder shape, is
made of pure aluminium, and has a volume of 25 cm3. The lower
part of the cell is 0.7 mm thick in order to minimize X-ray
absorption. The HPGe detector used is the 5030 BEGe presented
in the previous paragraph. This gas cell/HPGe measurement
conﬁguration is strictly similar to the conﬁguration currently
implemented in the SPALAX noble gas station.
The above mentioned HPGe/PIPSbox setup is a high resolution
(for both photon and electron) coincidence setup. The NaI(Tl)/
PIPSbox setup is a high resolution in electron, low resolution in
photon and with a close to 4π solid angle of detection for photon
setup. The comparison of the 127Xe measurements using these
setups are therefore of valuable interest for the evaluation of its
measurements in the frame of quality control dedicated to CTBTO
noble gas stations.
4. Direct γ measurement and Kα X-rays/K-CE measurement of
127Xe
A 127Xe standard gas archive was provided from Laboratoire
National Henri Becquerel (LNHB) (Rodrigues et al., 2013). This
archive was composed mainly of nitrogen and had an intrinsic
activity of 50.8 (22) Bq of 127Xe at 12 h (U.T.C.) on the December
17th, 2012 (Rodrigues et al., 2013). 7.3% of this archive was
transferred into a standardized gas cell (for 127Xe activity deter-
mination, as a part of the intercomparison exercise) and 4.2% of
this archive was transferred into the PIPSbox.
The ﬁrst acquisition was performed for 148390 s by placing the
gas cell on the top of the HPGe detector. The measured spectrum is
shown on Fig. 3. Using the calibration curve of this conﬁguration
and using the GESPECOR tool (Sima et al., 2001), it is possible to
calculate precisely the summation coefﬁcient for 127Xe photons
emissions (see Table 3). Therefore, activity determination of the
measurement is straightforward. This illustrates that a complete
Quality Control of a SPALAX station is achievable with 127Xe
standards.
Following this ﬁrst acquisition, photon/electron coincidence mea-
surements were performed using ﬁrst the HPGe/PIPSbox (acquisition
time: 338500 s) and then the NaI(Tl)/PIPSbox (acquisition time:
430900 s) conﬁgurations. The regions of interest for the detection of
iodine Kα X-ray photons were deﬁned as: 27.1–29.0 keV for the HPGe
spectrum and 19.9–40.9 keV for the NaI(Tl) spectrum. The back-
ground measurements of the corresponding photon-gated electron
spectra are shown on Fig. 4: they exhibits very low background count
rates in the region of interest (ROI) of the K-CE emission lines of 127Xe.
As the 127Xe standard was radio-pure (see (Rodrigues et al., 2013)),
most of counts detected in the iodine Kα X-ray photon-gated electron
spectra are directly linked to electrons coming from 127Xe.
The measured coincidence electron spectra and the calculated net
peak area for K-CE emissions of 127Xe are shown in Fig. 5. Unfortu-
nately, our setups are not able to measure the K-CE of γ1, which is
below the PIPS energy threshold (about 30 keV). The spectra shown in
Fig. 5 are normalized to the NaI(Tl)/PIPSbox acquisition time. Despite
the high detection efﬁciency of the well-type NaI(Tl) photon detector
compared to the HPGe photon detector, it can be observed that the
peak areas of K-CE(γ2) and K-CE(γ3) in the spectrum acquired with the
NaI(Tl)/PIPSbox setup are weaker than in the HPGe/PIPSbox one. This
is due to the high summation probability of γ2 and γ3: since they both
have a large summation probability, then the X-rays emitted following
their conversion have also a large summation probability. As a result,
the coincidental conversion electron will be recorded on a higher
photon energy region of interest than the one corresponding to the
Table 2
γ emissions and corresponding K Conversion Electron emission of 127Xe. Emission probabilities are shown in brackets (Chisté et al., 2014).
Emission number 1 (6.00 %) 2 (6.22 %) 3 (29.74 %) 4 (76.3 %) 5 (17.6 %) 6 (0.0142 %)
γ energy (keV) 57.6 (1.27%) 145.3 (4.23%) 172.1 (25.5%) 202.9 (68.5%) 375.0 (17.3%) 618.4 (0.0141%)
K-CE energy (keV) 24.4 (4.0%) 112.1 (1.5%) 139.0 (3.7%) 169.7 (6.6%) 341.8 (0.29%) Not given
L-CE energy (keV) 52.4–53.1 (0.57%) 140.0–140.7 (0.38%) 166.9–167.6 (0.47%) 197.7–198.3 (0.97%) 369.8–370.4 (0.044%) Not given
Fig. 3. Direct photon spectrum of 127Xe acquired using a HPGe during 148392 s.
Major 127Xe peaks are shown.
Table 3
Cascade summing correction coefﬁcient calculated with GESPECOR (Sima et al.,
2001) for the gas cell geometry in measurement on the 5030 BEGe. The Cascade
summing correction factors are given with a 10% k¼2 extended uncertainty.
Photon emission Kα
X-ray
Kβ
X-ray
γ1 γ2 γ3 γ4 γ5
Energy (keV) 28.5 32.4 57.6 145.3 172.1 202.9 375.0
Cascade summing
correction
1.3 1.3 1.5 1.4 1.4 1.2 0.8
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energy of iodine Kα X-rays (see Eq. (1), where n are γ emissions
summing with the Kα X-ray). On the other hand, it can be observed
that for the K-CE(γ5), the peak area measured in the spectrum
acquired with the NaI(Tl)/PIPSbox is almost two times larger than
the one measured in the HPGe/PIPSbox one. This is due to the fact
that γ5 has almost no summing possibilities. These effects are
illustrated in Fig. 6, showing the summation possibilities that can
be expected in a 2 dimensional coincidence spectrum. Each γ (blue
arrow on the ﬁgure) or X-ray (green arrow on the ﬁgure) summation
will contribute to count loss in the iodine Kα X-ray photon-gated
electron spectra. The Auger electron summing effect is also not
negligible, as the electron capture initiating the 127Xe decay process
will generate an Auger electronwith a probability of 11.8%. This ﬁgure
shows that there is little probability for K-CE(γ5) and high probability
for K-CE(γ2) and K-CE(γ3) to be detected in coincidence with a photon
of a higher energy than 28.5 keV (corresponding to the iodine Kα
X-ray energy). These phenomena explain the difference in shape of
the count rates between the HPGe/PIPSbox and NaI(Tl)/PIPSbox
setups, as shown in Fig. 5.
Etot ¼ EKα X rayþ∑
n
Eγn ð1Þ
The loss of count rate in the iodine Kα X-ray gated electron
spectra of photon/electron coincidence measurement of 127Xe in
both setups can also be illustrated by comparing the correspond-
ing electron gated photon spectra with the measurement of a
131mXe standard. Such a measurement was performed during the
calibration process of the HPGe/PIPSbox setup detailed in
(Cagniant et al., 2013). 15.3 Bq of 131mXe were transferred in the
PIPSbox, and measured for 57950 s. The electron gated photon
spectrum for 131mXe is shown on Fig. 7, and the electron gated
spectrum for 127Xe is shown in Fig. 8 (with the NaI(Tl)/PIPSbox
setup in the top part of the ﬁgure and the HPGe/PIPSbox setup in
the bottom part of the ﬁgure). On the one hand, 131mXe has no
Fig. 4. Photon-gated electron background measurement spectrum: (top) HPGe/PIPS-
box setup (3.9 d acquisition), and (bottom) NaI(Tl)/PIPSbox for (2.8 d acquisition).
The photon Region of Interest (ROI) is from 27.1 to 29.0 keV for the HPGe/PIPSbox
setup and from 19.9 to 40.9 keV for the NaI(Tl)/PIPSbox setup. These photon ROI
correspond to the energy region at which iodine Kα X-rays are detected for the HPGe
or the NaI(Tl). The NaI(Tl)-gated electron spectrum has a lower energy resolution
because the spectrumwas acquired with two times less channels than the HPGe-gated
electron spectrum. The blue boxes are representing the energy ROI for 127Xe K-CE. This
shows that, except for the K-CE(γ1) at 24.4 keV (lower than energy threshold of the
PIPSbox), the background counts in the region of interest of the electron from 127Xe is
almost zero. (For interpretation of the references to color in this ﬁgure legend, the
reader is referred to the web version of this article.)
Fig. 5. Top: Coincidence electron spectra gated by iodine Kα X-Rays. The electron
spectrum gated by iodine Kα X-Rays detected with the NaI(Tl) is in blue, and
electron spectrum gated by iodine Kα X-Rays detected with the HPGe is in red.
The NaI(Tl) gated electron spectrum is voluntarily shifted to 250 counts baseline for
a better visualization of the two spectra. The HPGe gated electron spectrum is
normalized to the acquisition time of the NaI(Tl)/PIPSbox measurement. Bottom:
127Xe K-Conversion Electron peak areas calculated in the HPGe/PIPSbox (red cross)
and NaI(Tl)/PIPSbox (blue triangles) spectra. Areas are normalized to the NaI(Tl)/
PIPSbox acquisition time. As the solid angle of detection of the NaI(Tl) is about two
times larger than the HPGe one, this ﬁgure shows also in light blue squares the
K-CE peak areas calculated for the NaI(Tl)/PIPSbox acquisition divided by a factor of
two.(For interpretation of the references to color in this ﬁgure legend, the reader is
referred to the web version of this article.)
Fig. 6. Schematic of an electron (horizontal axis)/photon (vertical axis) coincidence
spectrum illustrating the electron and photon summation possibilities for 127Xe.
For simpliﬁcation purpose, summations when only a γ is detected in coincidence
with an electron or summations of two K-CE emitted in cascade are not shown on
this schematic. Red circles are illustrating K-CE detected in coincidence with their
associated iodine Kα X-ray. Blue arrows are showing the effects of a γ-ray/X-ray
summing, green arrows are related X-ray/X-ray summing, and black arrows are
illustrating an Auger electron/K-CE summing effect. These arrows show the
complexity of performing a reliable efﬁciency calibration as numerous corrections
are needed.(For interpretation of the references to color in this ﬁgure legend, the
reader is referred to the web version of this article.)
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major summation possibilities and all the coincidental photons are
detected in the xenon Kα or Kβ X-ray energy region. On the other
hand, 127Xe has several summation possibilities and major peaks
of coincidental photons in both the HPGe and NaI(Tl) spectra are
observed. This shows that for 127Xe, K-CE are mainly detected in
coincidence with photons of energy higher than the iodine Kα
X-ray. This implies complex correction calculations in order to
obtain an efﬁciency calibration of an photon/electron coincidence
detection system. In addition, in both NaI(Tl) and HPGe spectra a
peak at 375 keV corresponding to γ5 detected in coincidence with
an Auger electron emitted after the electron capture is observed.
This shows that Auger electron summing can occur and need to be
corrected, for proper calculation of an efﬁciency calibration.
5. Photon/K-conversion electron coincidences
From coincidence measurements, a complete two dimensional
coincidence spectrum is achieved. In addition to the NaI(Tl)/PIPSbox
and HPGe/PIPSbox measurements, we were provided with a two
dimensional coincidence spectrum of 127Xe measured with the
SAUNA system by the Swedish Defense Research Agency (FOI) for
80830 s. For the HPGe/PIPSbox measurement the two dimensional
spectrum is shown in Fig. 9 (normalized to the NaI(Tl)/PIPSbox
acquisition time, 338550 s). In Fig. 10 is shown the two dimensional
coincidence spectrum corresponding to the NaI(Tl)/PIPSbox mea-
surement. Finally, the SAUNA two dimensional spectrum is shown
in Fig. 11. For these three spectra, detailed descriptions are given.
For clearer descriptions of the spectra, the followed simpliﬁcations
are done: i. 127Xe K X-rays have a low (but not negligible)
probability to interact with the PIPSbox. As the PIPSbox energy
resolution is too low to distinguish K X-rays from K Auger electrons,
all events that could correspond to a K X-ray or a K Auger electron
signal in the PIPSbox will be attributed exclusively to K Auger
electrons. ii, K-CE and K Auger summation events are observed in
the PIPSbox signal. Actually, these events could also be K-CE and K
X-ray (depositing energy in the PIPSbox) summation events or also
L-CE events. For simpliﬁcation, as the PIPSbox energy resolution is
too loo to distinguish these events, they will all be considered as
K-CE and K Auger summation event.
The high photon resolution of the HPGe/PIPSbox setup allows
the distinction of several complicated regions of interest, which
are detailed in Fig. 9, section A, B and C. The section A is a zoom in
a region where electrons are in coincidence with four possible
photon combination with: i. Kα X-rays, ii. Kβ X-rays, iii. γ1 or two
Kα X-rays, iv. KαþKβ or two Kβ X-rays. The section B is a zoom in
a region where electrons are in coincidence with γ2, γ3 and γ4. The
section C is a zoom in a region where electrons are in coincidence
with γ4, γ4þKα X-rays and γ3þKα X-rays (this photon energy
window is not considered in section B).
In Fig. 9 section A, the expected photon/electron coincidental
event corresponding to the conversion of a 127Xe γ ray can be
observed around the iodine Kα X-ray photon energy (energy
window noted A1 in the ﬁgure); as explained in the part IV of
this paper, these event are under-represented in this energy
window owning to photons summation effects. Furthermore, the
Kα X-rays/K-CE(γ3) peak is weaker than the expected one due to
additional electron summation effects, leading to a Kα X-rays/K-CE
(γ3)þK-Auger peak. It can be noticed that in A2 the same
coincidental events described in A1 (but now related to Kβ and
Fig. 7. Electron-gated photon spectrum of a 15.3 Bq 131mXe standard acquired for
57950 s. One can see that most of the photons in coincidence with an electron are
detected at the xenon K X-ray energies.
Fig. 8. Electron-gated photon spectra of 127Xe. Top: using the NaI(Tl)/PIPSbox setup, bottom: using the HPGe/PIPSbox setup. The red-surrounded area corresponds to the ROI
for the detection of iodine Kα X-rays in coincidence with K-CE. The green surrounded areas correspond to sum of photons detected in coincidence with an electron from
127Xe.(For interpretation of the references to color in this ﬁgure legend, the reader is referred to the web version of this article.)
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not to Kα X-rays) are observed but with a lower probability. In the A3
energy window (corresponding to electrons in coincidence with γ1 or
two Kα X-rays) only a few K-Auger electrons are detected since: i. the
probability of a double Kα X-rays and K-Auger cascade is very low
(possible only if two γ rays are converted in a row), and ii. γ1 has a
low probability of emission (γ1 is highly converted). Furthermore, no
K-Auger electron in summation with K-CE(γ4) events are observed in
the A3 and A4 energy windows, due to the very low probability of a
cascade including two K X-rays and one K-Auger electron.
In Fig. 9 section B are shown the coincidences between
electrons and photons from the following γ emissions: γ2 (in B1
energy window), γ3 (in B2 energy window) and γ4 (in B3 energy
window). γ2 has a 4.3% emission probability (much lower than
those of γ3 and γ4) explaining that most of the electrons detected
in the B1 energy window are K-Auger electrons (emitted in
cascade with γ2 at a probability of 11.8%, being the sum of the K-
Auger emission). The electrons detected in the B2 energy window
are K-Auger electrons, K-CE(γ2), K-CE(γ4) and K-CE(γ4)þK-Auger
electrons. γ4 and γ3 are in cascade, therefore γ3/K-CE(γ4) events are
observed and K-Auger electrons are emitted as well: i. following
the electron capture (initiating 127Xe decay) or ii. after the
conversion of γ4. Therefore γ3/K-CE(γ4)þK-Auger events match
as well the decay scheme of 127Xe. As expected, no K-CE(γ3) are
present in this energy window, since K-CE(γ3) cannot be in cascade
with γ3. Finally, the most intense peak of the summated events
is observed in the B3 energy window (as shown in the spectrum
at the bottom of the Fig. 8). These summated events are mainly
γ4/K-Auger electron coincidences, but other events are also
observed (see explanation related to the section C hereafter).
In Fig. 9 section C are shown the coincidences between
electrons and the following photon events: γ3þKα X-ray (in C1
energy window), γ4 (in C2 energy window) and γ4þKα X-ray (in
C3 energy window). C1 and C2 are two subdivisions of the B3
energy window from section B. The high photon resolution of the
HPGe allows the distinction of these two energy windows,
separating clearly the γ3þKα X-ray/ K-CE(γ4) events and the γ4/
K-CE(γ3)þK-Auger electron events. Compared to C2, in C1 very
few K-Auger electrons are detected alone (since γ3þKα X-ray/K-
AugerþK-CE and γ3þKα X-ray/K-CE events have a higher prob-
ability). In C2 are shown the γ4/K-Auger electron (which is the
most detected event in the whole spectrum), γ4/K-CE(γ2), γ4/K-CE
(γ3), and γ4/K-CE(γ3)þAuger electron events. Few γ4þKα X-ray/ K-
Auger events are detected in C3 (for the same reason that in C1).
Furthermore, γ4þKα X-ray/ K-CE(γ3) and γ4þKα X-ray/ K-CE(γ3)þ
K-Auger electrons events are also detected.
Regarding the acquisition of 127Xe with the NaI(Tl)/PIPSbox
setup, the resulting two dimensional spectrum is shown in
Fig. 10. In this spectrum two sections are of interest: section A
corresponds to electrons in coincidence with i. iodine K X-rays,
and ii. γ1, or a sum of two X-rays; section B corresponds to
electrons in coincidence with i. γ3, ii. γ3þK X-ray or γ4 and
iii. γ4þK X-ray. The photon energy resolution of this setup does
not allow the distinction between Kα and Kβ X-rays, or between
γ3þK X-ray and γ4.
Fig. 9. The 127Xe two dimensional spectrum measurement with the HPGe/PIPSbox setup. Three sections (A., B., and C., delimited by black rectangles) of this spectrum are
detailed in the corresponding subﬁgures. The colorbars are adapted to dynamics of each ﬁgure or subﬁgures. In each subﬁgure, energy windows (noted E.W.) are deﬁned: in
red are the photon energy windows (numbered A1, A2, A3 and A4 in section A, B1, B2 and B3 in section B and C1, C2 and C3 in section C), and in magenta are the electron
energy windows. In orange are shown particular ROIs.(For interpretation of the references to color in this ﬁgure legend, the reader is referred to the web version of
this article.)
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In Fig. 10 section A, the A1 energy window corresponds to the
photon region of interest deﬁned for the NaI(Tl) in paragraph IV
(see the blue spectrum on the top of Fig. 5). In the A2 energy
window (corresponding to electrons in coincidence with γ1 or
with two K X-rays) we can observe very few K-Auger electrons
(comparing to the A1 energy window) and no K-CE(γ5), for the
same reasons that were given for the HPGe/PIPSbox spectrum.
Concerning K-Auger electrons, the γ1/K-Auger electrons events
have a low probability and 2K X-ray/K-Auger events are not
possible. Regarding K-CE(γ5), 2K X-rays/K-CE(γ5) events have a
very low probability and γ1/K-CE(γ5) events are not allowed by the
decay scheme.
In Fig. 10 section B, corresponding to electrons in coincidence
with γ photons and γ photonþK X-rays, three photon energy
windows are of interest. The ﬁrst one, B1, shows events corre-
sponding to γ3/K-CE(γ4), γ3/K-CE(γ4)þK-Auger, and very few
γ3/K-CE(γ4) þ2K-Auger coincidences (allowed only when all
emitted particles are detected). Still in B1, one can observe few
Fig. 10. The 127Xe two dimensional spectrum measurement with the NaI(Tl)/PIPSbox setup. Two sections (A., and B., delimited by black rectangles) of this spectrum are
detailed in the corresponding subﬁgures. The colorbars are adapted to dynamics of each ﬁgure or subﬁgures. In each subﬁgure, energy windows (noted E.W.) are deﬁned: in
red are the photon energy windows (numbered A1 and A2 in section A and B1, B2 and B3 in section B), and in magenta are the electron energy windows. In orange are shown
particular region of interest.(For interpretation of the references to color in this ﬁgure legend, the reader is referred to the web version of this article.)
Fig. 11. Two dimensional coincidence spectrum from a 127Xe standard acquired with the SAUNA system (courtesy of FOI). Red squares are showing three energy windows
(E.W.) of interest, detailed in the text. The orange circles are showing the main region of interest of this spectrum. The black boxes are the ROIs used for the measurement of
131mXe, 133mXe, 133Xe and 135Xe; the counts in these boxes are of no interest in this study.(For interpretation of the references to color in this ﬁgure legend, the reader is
referred to the web version of this article.)
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events with an electron energy ranging from 130 to 150 keV. This
cannot be linked to γ3/K-CE(γ3) events but corresponds to other
events (γ3/K-CE(γ4), γ3/K-CE(γ4)þK-Auger or γ3/K-CE(γ4) þ2K-
Auger) when the electrons have deposited only a part of their
energies. In the photon energy window B2, electrons are either in
coincidence with γ3 photons summed with K X-ray or with γ4.
Events in this energy window are γ3þK X-ray/K-CE(γ4), γ3þK
X-ray/K-CE(γ4)þK-Auger, γ4/K-Auger (the most intense area of the
spectrum; some γ3þK X-ray/K-Auger events are also present, but
they are negligible), γ4/K-CE(γ3) and γ4/K-CE(γ3)þK-Auger, γ4/K-CE
(γ3)þ2K-Auger coincidences. Finally, in B3 photon energy win-
dow are shown γ4þK X-ray/K-Auger (only few of them for the
same reason as for the HPGe/PIPSbox setup), γ4þK X-ray/K-CE(γ3),
γ4þK X-ray/K-CE(γ3)þK-Auger coincidental events.
Because of the higher efﬁciency and lower resolution of the
NaI(Tl)/PIPSbox setup compared to the HPGe/PIPSbox setup, the
section B of Fig. 10 is much more complex than the section B and C
of Fig. 9. On one hand, owing to the higher efﬁciency of the NaI
(Tl)/PIPSbox setup we have coincidence events involving more
particles compared to the previous setup (HPGe/PIPSbox). On the
other hand, owing to the lower photon resolution of the NaI(Tl)/
PIPSbox setup, these events are not resolved from other multi-
particle events (for instance, in section B: γ3þK X-ray/K-CE(γ4)þ
K-Auger events are superimposed with γ4/K-CE(γ3)þ2K-Auger
events). As a consequence, the more complex the two dimensional
spectrum the more difﬁcult it will be to correct the setup
efﬁciency calibration.
This is clearly illustrated from the analysis of a 127Xe spectrum
measured with a SAUNA setup (which has a better photon and
electron efﬁciency but a worse energy resolution) as reported in
Fig. 11. Because the SAUNA spectrum is scaled in channels, a
photon energy calibration was performed in order to be more
conﬁdent in the photon energy windows used to interpret the two
dimensional spectrum. On Fig. 12 is shown the electron gated
photon spectrum of the SAUNA measurement. In blue are the lines
that were used for the energy calibration of the photon channels,
and in red are some major photon/electron coincident events. In
Fig. 11, three main photon energy windows have been deﬁned: S1
corresponding to electrons in coincidence with iodine K X-ray, S2
corresponding to electrons in coincidence with γ1 or a sum of two
K X-ray, and S3 corresponding to electrons in coincidence with γ2,
γ2þK X-ray, γ3, γ3þK X-ray, γ4 and γ4þK X-ray. It can be noticed
that with this setup γ2/K-CE or γ2þK X-ray/K-CE events are
detected at very low level (and are not shown in Figs. 9 or 10),
so we do not consider them in this study. S1 and S2 energy
windows exhibit almost the same two main coincidental event
areas. In S2 we observed only 2K X-rays/K-CE events whereas in
S1 we observed K X-ray/K-CE and K X-ray/K-CEþK-Auger events,
involving K-CE of γ2, γ3 and γ4 in the ﬁrst area, and K-CE(γ5) in the
second one. This explains why in S1 the two main areas have a
higher statistics and a larger electron energy range than the two
areas in S2.
In the energy window S3 (Fig. 11), three main electron/photon
event regions of interest are observed (see orange circle in S3).
A complete interpretation of each region of interest is apparently
complex. But we can see that the S3 region corresponds in fact
to the already studied section B of Fig. 10 and sections B and C of
Fig. 9 (corresponding to the setups which exhibit better resolu-
tion). So, one is able to give the most probable events dominating
each one of these three regions of interest. The ﬁrst main region of
interest in S3 (labeled 1 in the ﬁgure) corresponds mainly to γ4/K-
Auger events (most intense peak), but also some additional events
are associated: γ3þK X-ray/K-CE(γ1), γ3/K-Auger and γ3þK X-ray/
K-Auger events. The second main region of interest in S3 (labeled
2 in the ﬁgure) is dominated by γ4/K-CE(γ3) events, associated to
γ3þK X-ray/K-CE(γ4), γ3þK X-ray/K-CE(γ4)þK-Auger, γ4/K-CE
(γ3)þK-Auger and γ4/K-CE(γ3)þ2K-Auger events. Finally, in
the third main region in S3 (labeled 3), the major contribution
has to be attributed to γ4þK X-ray/K-CE(γ3) events, associated
with γ4þK X-ray/K-CE(γ3)þK-Auger, γ3þ2K X-ray/K-CE(γ4),
γ4þ2K X-ray/K-CE(γ3) less probable events.
This last spectrum analysis shows that whatever the region of
interest considered, complex correction factors have to be applied
in order to obtain the corresponding photon/electron efﬁciency
calibration. Using standards of 127Xe for efﬁciency calibration of β/
γ setups is therefore not recommended.
6. Conclusion
The quality control of IMS certiﬁed noble gas stations of the
CTBT network is of primary concern. Because of its longer half-life
(compared to the half-life of the four CTBT relevant Xenon
isotopes), its suitable particle emissions and its ease of production,
127Xe is an interesting radioxenon isotope that might be used for
this scope. As part of a feasibility study organized by the CTBTO in
early 2013, two 127Xe standards were provided to the CTBT
certiﬁed laboratory FRL08. One standard was measured as part
of the proposed test laboratory intercomparison, using the noble
gas measurement capability based on high resolution γ spectro-
metry; CEA/DAM used the opportunity of the second standard to
perform additional test measurements with the two recently
developed photon/electron coincidence setups. In this paper,
direct photon and photon/electron coincidence spectra resulting
from 127Xe measurements are presented in detail. The measure-
ment of 127Xe by high resolution γ spectrometry is straightfor-
ward. Things become much more complicated when photon/
electron coincidence techniques are used.
The particularity (in terms of electron and photon resolution
and efﬁciency) of the two setups (NaI(Tl)/PIPSbox and HPGe/
PIPSbox) recently developed in our laboratory allowed us detailed
analysis of the two dimensional spectra resulting from 127Xe
measurement. A great number of events detected by these setups
are in fact multiparticle-involved coincidental events (K X-ray,
γ, K-CE L-CE or K-Auger electrons emitted within the coincidence
time window of our setups). This leads to complicated two
Fig. 12. Electron gated photon spectrum of 127Xe measured with a SAUNA system.
The blue lines are the ones used for the energy calibration of this spectrum (with
the iodine K X-ray, the sum of two iodine K X-ray or γ1, and γ5 peaks). The red lines
are peaks determined the energy calibration. This spectrum has a lower resolution
than the spectra presented in Fig. 8.(For interpretation of the references to color in
this ﬁgure legend, the reader is referred to the web version of this article.)
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dimensional spectra, where region of interest are related to several
multiparticle events. In addition to our measurements, we also
used the knowledge acquired during the analysis of these two
spectra to detail the complexity of a two dimensional spectrum
resulting from the measurement of 127Xe by a SAUNA setup.
As a conclusion, the measurement of 127Xe by high resolution γ
spectrometry is straightforward, this giving full conﬁdence in the
feasibility and opportunity of using 127Xe within the frame of a
QA/QC program for Noble Gas systems using this measurement
technique. Therefore this isotope could serve for a complete QA/QC
process of SPALAX stations, including efﬁciency calibration checks.
The results of tests performed during 2013 on SPALAX systems
demonstrated the full applicability of 127Xe based QAQC program
for NG stations of the CTBT network using SPALAX systems.
Things are different when measuring 127Xe with photon/electron
coincidence spectrometry: in this case the measurements result in
complex spectra involving unresolved multiparticle coincidental
events, and summing correction factors are too complex to be
precisely computed. A QA/QC program for NG stations of the IMS
network based on 127Xe seems potentially achievable for Noble Gas
systems using coincidence techniques, but presents some strong
limitations due to the high uncertainties in efﬁciency calibration
checks. The use of 127Xe can be considered for many checks foreseen
within the IMS Station Certiﬁcation process and the QA/QC program
for Noble Gas β/γ systems in use at IMS stations (such as energy
calibration, cross-contamination evaluation and memory effect eva-
luation) but is not recommended when efﬁciency calibration checks
are required.
Disclaimer
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An introduction to γ3 a new versatile ultralow background gamma
spectrometer. Background description and analysis
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H I G H L I G H T S
 A new ultra-low background gamma spectrometer was installed at surface level.
 Its shielding design and cosmic veto conﬁguration are presented.
 Its background characteristics are detailed and compared with existing systems.
 Radon-free gas injection effects in the background are studied and presented.
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a b s t r a c t
The γ3 setup has been designed as a versatile, high sensitivity spectrometry platform. State-of-the art
techniques have been implemented to reduce its background to minimum level even though the system
is installed at ground level. The shield design and background performance of the setup are presented.
The spectrometer is composed of three identical HPGe detectors for high detection efﬁciency or coin-
cidence measurement and can accommodate several sample geometries. Its shield includes three layers
of increasing purity lead, a cosmic veto, an inner borated polyethylene layer, and a radon-free gas in-
jection system. The spectrometer normalized background count rate is 4.4 counts per minute kgGe
1 (in
the 40–2500 keV energy range). Its background characteristics, cosmic veto efﬁciency, and radon-free gas
injection performances are discussed.
& 2015 Elsevier Ltd. All rights reserved.
1. Introduction
In the ﬁeld of theoretical physics and environmental monitor-
ing applications, measurement of rare events is of high im-
portance. Two reviews devoted to the design and interest of such
ultralow-background measurements for theoretical physics were
conducted in the past 20 years (see Heusser, 1995 and Formaggio
and Martoff, 2004). More recently Povinec et al. (2008) summar-
ized existing low-background spectrometers and techniques for
the measurement of environmental radioactivity traces. Both ap-
plications require the use of ultra-low background spectrometers.
In order to increase trace detection capabilities at ground level
(located at a depth corresponding to 2 m of water equivalent
(m.w.e.)), a high-efﬁciency ultralow-background spectrometer was
developed and installed; a picture of this spectrometer is shown in
Fig. 1. It was named γ3 and is used in various applications e.g.:
measurements of ﬁssion product traces in environmental samples
in the frame of the Comprehensive nuclear Test Ban Treaty Orga-
nization (see CTBTO, 1996; Le Petit et al., 2014; Cagniant et al.,
2013); detection of naturally occurring radioactive materials in
environmental sample; measurements of radionuclides at trace
level for physics experiments. The γ3 spectrometer can deal with
several sample geometries: gas cells, atmospheric ﬁlters and
small/large volume containers for solid or liquid matrices.
To obtain an optimal background reduction of the spectrometer,
the following techniques discussed in the previously quoted reviews
were implemented: (i) a cosmic veto was installed, it is commonly
used to reduce the effect of secondary cosmic particles in the HPGe
detectors (Heusser, 1993; Pointurier et al., 1996; Schroettner et al.,
2004; Povinec et al., 2004; Ferreux et al., 2009; Thomas et al.,
2013; Heusser et al., 2013; Burnett and Davies, 2014; Khan et al.,
2014), (ii) a borated polyethylene layer was inserted in the shielding,
it proved to be efﬁcient to reduce the γ-lines resulting from neutron
activation (Heusser, 1995; Schwaiger et al., 2002; Heusser et al.,
2013), (iii) the injection of radon-free gas proved to be efﬁcient to
reduce radon progenies γ-lines (Heusser, 1995).
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journal homepage: www.elsevier.com/locate/apradiso
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In order to deal with different geometries while increasing the
detection efﬁciency, several experimental setups have used two
or more HPGe detectors (Konki et al., 2012; Wieslander et al.,
2009; Tomlin et al., 2008). A previous study (Jutier and Douysset,
2012) showed that for some standard geometries (20–500 cm3
containers or aerosol ﬁlters), the use of two to three detectors is of
Fig. 1. A general view of the γ3 spectrometer.
Fig. 2. Four examples of sample geometries that can be measured in the γ3 spectrometer. High efﬁciency measurements are performed when summing the spectra from
three (A and B schematics) or two (C and D schematics) HPGe detectors. The SG500 and F100 are standard containers for volume samples (500 mL and 100 mL respectively).
The CASA and 3 M are aerosol ﬁlters. Each lateral detector can be moved horizontally of 9 cm. The bottom detector can be translated horizontally and vertically by 15 cm and
6 cm respectively.
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interest. Therefore, three identical HPGe detectors are placed in
the γ3 spectrometer and can accommodate several sample geo-
metries, as shown in Fig. 2.
2. Experimental conﬁguration
2.1. HPGe characteristics and acquisition system
The γ3 setup is operated using a digital acquisition system. It is
composed of 14 bits/75 MHz DGF Pixie-4TM multichannel cards
from XIA LLC operated by a PXI crate from National Instruments.
The spectra are acquired using the Pixie routine for the Igor TM
software fromWaveMetrics. The ﬁrst channel of the DGF Pixie-4TM
card is dedicated to the cosmic veto; the last three channels are
dedicated to the HPGe detectors. The Pixie-4TM module imple-
ments trapezoidal ﬁltering of the signals, with optimized slow
ﬁlter parameters: 11 ms rise time and 1.2 ms ﬂat top for the HPGe
and 4 ms rise time and 0.4 ms ﬂat top for the cosmic veto. The Pixie
routine allows for coincidence or anticoincidence measurement
modes between each channel by selecting the corresponding hit
pattern in the software. Data can be recorded in a classic multi-
channel analyzer (MCA) mode where counts are stored in its
corresponding histogram or in a list-mode where counts with
corresponding time of detection, measuring detector identiﬁcation
number and energy are listed in a ﬁle.
Data analysis can be performed in several ways. For high efﬁ-
ciency measurements, the three detectors will contribute to the same
spectrum in additive mode. For measurement of multi-γ ray emitter
radionuclides, coincidence measurements (of up to three simulta-
neously emitted photons) can be obtained from a list-mode ﬁle. For
thin samples, containing no cascading γ-ray emitter radionuclides, a
partial anti-Compton mode can also be implemented.
The three HPGe crystals were carefully selected. Crystals were
preferably chosen with a large area (approximately 5000 mm2)
and a small thickness (approximately 30 mm) as: (i) about 90% of
ﬁssion products of interest can be characterized by photons of less
than 1 MeV (50% by photons below 500 keV), (ii) samples may be
large. More than selecting the HPGe according to individual
measurement constraints (energy resolution, peak shape, and re-
lative efﬁciency), discrepancies of each detector's measurement
characteristics were also constrained. Finally, the selected HPGe
detectors are Broad Energy BEGe5030P (liquid nitrogen cooled)
from the Canberra Company. They are designed for low-back-
ground measurements (high purity copper crystal mount cap and
high purity aluminum endcap) and in order to efﬁciently measure
photons down to 20 keV they are equipped with 600 mm carbon
ﬁber entrance windows. Their typical energy resolutions and de-
tection efﬁciencies are given in Table 1. The two horizontal de-
tectors are named Athos and Aramis, and the vertical one is named
Porthos.
2.2. Passive and active shielding
In order to minimize the background counts of the spectro-
meter, a particular attention was paid to the design of its shield. It
is made of six different layers, as shown in Fig. 3: three layers of
lead, one layer of borated polyethylene, one layer of steel and one
layer devoted to the cosmic veto. The shield weights 6 t. The dif-
ferent layers composing the shielding are detailed in the following
paragraphs.
Three layers of lead were chosen, for a total of 15 cm lead
thickness. These three layers are differentiated by their intrinsic
210Pb/210Bi radioactivity. The radio-purity of the lead to its main
contaminant, 210Pb, is improved from one layer to another. From
the outside to the inside, the layers are: ﬁrst 4 cm of low activity
lead (LA, with an intrinsic radioactivity lower than 30 Bq kg1 of
210Pb), secondly 8 cm of ultralow activity lead (ULA, with an in-
trinsic radioactivity lower than 3 Bq kg1 of 210Pb), and ﬁnally
3 cm of archeological lead (U2LA, with an intrinsic radioactivity
lower than 0.3 Bq kg1).
In order to minimize the secondary neutron ﬂux reaching the
HPGe detectors a 2% (in mass) borated Polyethylene (PEþB) 5 cm
layer is inserted between the ULA and the U2LA layers. By doing
so, the neutrons (mainly produced by the interaction of cosmic
muons with the lead) are ﬁrst thermalized (by the PE) and then
captured (by the boron) before their interaction with the crystal.
The U2LA layer is the closest one to the sample chamber as the
PEþB layer may have an intrinsic residual radioactivity and the
neutron capture reaction 10B(n,α)7Li generates 478 keV prompt
photons. The 3 cm U2LA lead layer absorbs more than 95% of these
478 keV photons.
Also, there are two holes going through the shielding for the
injection of radon-free gas in the measurement chamber. This
creates a small overpressure in the leak tight measurement
chamber that expels out the radon. Injection tests were performed
and are detailed thereafter.
A cosmic veto is used in order to reduce the background counts
in the HPGe detectors resulting from the interaction of cosmic
muons with the spectrometer. The technique implements an an-
ticoincidence measurement between the HPGe detectors and
scintillation plates surrounding the lead shield, i.e. when the
scintillation plates detect an incoming cosmic muon the data ac-
quisition in the HPGe detectors is vetoed. Six scintillations plates
ﬁtted with an embedded ETL-9900B photomultiplier are sur-
rounding the shielding: two are placed side to side on the top of it,
and four are surrounding it laterally (covering up to 89% of the top
and lateral shielding surface). These plates were provided by
Scionix, each plate is made of a 5 cm EJ-200 low-background
plastic scintillator protected with a thin 1.5 mm layer of aluminum.
This insures better robustness of the cosmic veto setup. The six
photomultiplier signal outputs are ﬁrst tuned to insure that the six
channels have the same energy range and then summed, provid-
ing one cosmic veto signal which directly inputs the Pixie-4TM
module. The cosmic veto conﬁguration requires the adjustment of
three parameters: the cosmic threshold in the scintillation plates
spectrum, the delay time of this channel compared to the HPGe
channels and the anti-coincidence time window width:
 The cosmic threshold is deﬁned as the channel that separates
the high energy part of the scintillation plates spectrum (where
energy deposition is directly caused by cosmic muons) and the
low energy part of the scintillation plates spectrum (where
energy deposition is mainly due to environmental photons).
The anticoincidence between the cosmic veto signal and the
HPGe detectors signals is implemented each time a count is
detected at a higher level than the threshold channel. A lower
cosmic threshold will increase the effectiveness of the veto, but
Table 1
Full-Width at Half Maximum (FWHM) of the three selected HPGe detectors for the
γ3 spectrometer. The relative efﬁciency is given for 60Co according to ANSI/Std 325-
1996.
Detectors FWHM (in keV) Relative
efﬁciency
241Am
(59.5 keV)
137Cs
(661.7 keV)
60Co
(1332.5 keV)
Athos 0.55 1.15 1.59 52.1%
Porthos 0.55 1.18 1.63 50.4%
Aramis 0.49 1.16 1.60 50.5%
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will also increase the dead-time of the system, especially if the
veto is triggered by environmental photons. Fig. 4 shows the
background spectrum of the scintillation plates.
 The delay time of the cosmic veto channel is roughly equal to
the time difference between the HPGe detectors energy rise
time (channel 1, 2 and 3) and the cosmic veto energy rise time
(channel 0), in the present case, it was set to 8.2 ms.
 The anti-coincidence time window is tuned after a list-mode
background measurement of the four channels (cosmic and
three HPGe). From the corresponding list-mode ﬁle, the coin-
cidence time spectrum between an incoming event from the
cosmic veto channel and an incoming event from any other
channel is obtained. This time spectrum is shown in Fig. 5. From
this, the anticoincidence time window width was set to 2 ms.
The counting losses due to veto threshold and anticoincidence
window were checked to be negligible (o1%) during the mea-
surement of a 10 kBq sample [energy range: 59–1332 keV]. This
result is coherent with the estimated value of 0.3% (cosmic veto
count rate is 1400 counts per second, or cps).
3. Background characteristics and analysis
3.1. The γ3 background
A γ3 background measurement of 14.1 days was performed.
During this background acquisition the cosmic veto was on and ni-
trogen gas boiling off from a single HPGe Dewar was continuously
injected in the measurement chamber. In order to evaluate the cos-
mic veto efﬁciency, the Porthos detector background spectrum from
this measurement is compared in Fig. 6 with a Porthos background
measurement without using the cosmic veto, nitrogen injection was
performed during both measurements. A background reduction
factor of 11 (i.e. 91%) is obtained in the 20–2500 keV range when
using the cosmic veto. This background reduction factor is higher
than other ones presented for surface instruments in Schroettner
et al. (2004), Povinec et al. (2004) or Burnett and Davies (2012).
Successive background measurements using each single one the
scintillating plates were performed for 3600 s. The corresponding
results in terms of background reduction are summarized in Table 2.
The difference in background reduction between the back and the
Fig. 3. γ3 shielding design. The steel structure #1, scintillation plates #2, lead layers (#3: 30 Bq(210Pb)kg1, #4: 3 Bq(210Pb)kg1 and #6: 0.3 Bq(210Pb)kg1), borated
polyethylene layer #5, radon-free gas injection #7 are shown. In the center of the picture one can see Athos, Porthos and Aramis HPGe detectors in conﬁguration for SG500
sample measurements.
Fig. 4. Cosmic veto background acquired during 14.1 days. Muon and muon sum peaks are shown. The muon sum peak corresponds to secondary cosmic muons depositing
energy in two scintillation plates. The cosmic veto threshold is set at channel 100. The energy calibration is approximately 6 keV/channel.
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front scintillating plate is due to the position of the Porthos detector
inside the measurement chamber. Because a single muon can hit one
or two plates at the successively, the sum of the contribution of each
scintillating plate for reducing the integral background count rate is
higher than the contribution of the veto when all plates are used.
It is commonly accepted that the deeper the laboratory is, the
lower the integral count rate should be (Heusser, 1995). Therefore,
the comparison of the γ3 background normalized integral count
rate with surface, shallow-depth and deep underground labora-
tories is of interest. Such comparison is shown in Fig. 7. The cal-
culated normalized integral count rate of the γ3 spectrometer is
4.4 cpm kgGe1 (in the 40–2500 keV energy range). The γ3 back-
ground is among the lowest ones published by surface laboratories
(i.e. located above 10 m.w.e. depth).
Background characteristics of γ3 are compared with those of two
running systems dedicated to CTBTO (CTBTO, 1996) measurements:
FRL08_001, a 250 cm3 n-type coaxial HPGe Canberra/Eurysis de-
tector, 59% relative efﬁciency; and FRL08_004, a 186 cm3 p-type
coaxial HPGe detector, 53% relative efﬁciency, Proﬁle-FX type from
the Ortec Company (the relative efﬁciencies are given for 60Co ac-
cording to ANSI/Std 325-1996). All three systems are located in the
same laboratory. Such comparison is given in Table 3 (where a
comparison of the integral background count rates is given) and in
Table 4 (where a comparison of background characteristics of each
HPGe is given). From Table 3, it is shown that the normalized integral
background count rate of γ3 (calculated as the sum of counts in an
energy range, normalized by the acquisition time and the mass of the
Ge crystal) is lower than those of the two other detectors in each
same energy range. Differences between Porthos and the two other
detectors are observed. This is due to vertical vs horizontal orienta-
tion of the crystals. The vertically oriented detector (Porthos) offers a
larger surface to the cosmic muon ﬂux, resulting into an approxi-
mately 15% increase of the integral count rate.
From Table 4, the following facts are of interest:
 Traces of 40K and 60Co isotopes are observed in the γ3 back-
ground spectrum at a higher level than in those of the two
other spectrometers. As there are three HPGe detectors en-
closed in the same shield, a single HPGe will have three times
more material potentially contaminated in its vicinity than a
single-detector conﬁguration spectrometer. Candidates to ex-
plain 40K γ-line are either the carbon ﬁber windows (Povinec
et al., 2008) and/or the PEþB layer of the shielding (Heusser
et al., 2013). 60Co is a known contaminant of iron (Heusser,
1995). The structure of the spectrometer is made of regular
steel, and a large quantity of iron is needed to support the 6 t of
lead composing its shielding, the cryostat tubes are also made
of stainless steel. Therefore, 60Co γ lines may come from these
two components of the spectrometer.
Fig. 5. Time repartition between hits in the cosmic veto and hits in one of the three HPGe detectors (when the cosmic veto line is delayed by 8.2 ms).
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Fig. 6. These spectra illustrate the cosmic veto efﬁciency for Porthos HPGe. The upper line (in red-dashed) corresponds to a Porthos background measurement of 1.73105 s
(approximately 2 days) with the cosmic veto deactivated. The lower line (in blue-solid) corresponds to a Porthos background measurement of 1.22106 s (approximately
14.1 days) with the cosmic veto activated. During both measurements, nitrogen boiling off from the HPGe Dewar was injected. The blue spectrum is partially detailed in Fig. 8
and analysed in Table 4. (For interpretation of the references to color in this ﬁgure legend, the reader is referred to the web version of this article.)
Table 2
Porthos integrated background count rates and background reduction ratio when
using only a single scintillating plate at a time. The background measurements
were performed for 3600 s, the energy range is 20–2500 keV.
Scintillating plate Porthos integrated background
count rate over 20–2500 keV (in
counts min1)
Background reduc-
tion ratio
None 49.671.0 –
Top 24.970.8 49.871.6%
Top door 38.771.1 22.070.4%
Front 35.971.0 27.770.8%
Back 40.971.1 17.470.5%
Left side 42.171.1 15.170.6%
Right side 42.971.2 13.470.4%
All platesa 4.2470.01 91.572.7%
a This particular measurement was performed during 14.1 days.
A. Cagniant et al. / Applied Radiation and Isotopes 98 (2015) 125–133 129
 The magnitudes of γ-lines from 234Th, 210Pb and 235U were
found to be larger than expected. Similar observations have
been made by other groups (e.g. Khan et al., 2014). The analysis
of the epoxy glue used to ﬁx the carbon entrance window to
the aluminum endcap of the HPGe detector revealed its sig-
niﬁcant contamination by these three radionuclides. The con-
tamination of the epoxy glue is estimated to 4.8 Bq(234Th)kg1.
 The activation γ lines resulting from neutron interaction with
either the shielding (Pb activation lines) or the germanium
crystal (Ge activation lines) are efﬁciently reduced by the bo-
rated polyethylene layer included in the shielding. The effect is
clearly visible for the lines corresponding to long-lived (com-
pared to the anticoincidence time window, 2 ms) 71mGe, 73mGe
and 75mGe. For these isotopes, the normalized net count rate is
similar or lower than the one measured in deeper installations
(see Haines et al., 2011). The reduction of these neutron acti-
vation γ-lines allows better detection capabilities of radio-
nuclides emitting in the same energy range. The detectability of
234Th is signiﬁcantly increased, as its 63.3 keV is not hampered
by the 73mGe strong asymmetric activation line at 66.7 keV
(see Khan et al., 2014). The detectability of two important
markers of nuclear activity in the frame of the CTBTO, 99mTc
and 140Ba, is increased thanks to the borated polyethylene: the
75mGe activation line at 140.5 keV (regarding 99mTc) and the
206nPb line at 537.4 keV (regarding 140Ba) are well reduced.
 The Doppler enlarged peaks (595–650 keV and 690–740 keV)
caused by fast neutron interaction with natural isotopes of
germanium (respectively 74Ge and 72Ge, see Gete et al., 1997)
are also reduced due to the PEþB layer, see Fig. 8. This will lead
to the increase of detectability for some radionuclides: 134Cs
(604.7 keV), 124,125,126Sb (respectively 602.7 keV, 600.6 keV and
695.0 keV), 108mAg (614.3 keV), 129mTe (695.9 keV), 106Ru/Rh
(621.9 keV) as well as 74As (595.8 keV). These elements are
relevant for the detection and the discrimination of nuclear
tests (De Geer, 2001).
 The 511 keV annihilation peak is by two times smaller in the
average spectrum of γ3 HPGe detectors than in the two other
HPGe detectors. This is because the cosmic veto is more efﬁ-
ciently conﬁgured, as 511 keV events are generated by pair
production in the germanium crystal from either cosmic muon
or high energy γ-rays (generated from cosmic muons in the
lead shield). The reduction of the 511 keV annihilation peak is
of great interest for enhanced detectability of 85Kr (514.0 keV)
and of βþ emitters, like 22Na or 26Al.
 As expected, no Doppler broadened peak around 478 keV (re-
sulting from neutron absorption in boron) is observed, as these
photons are absorbed by the 3 cm layer of U2LA lead layer and/
or are vetoed (see Fig. 8). This is essential to preserve the de-
tectability of 7Be (477.7 keV) in aerosol ﬁlters.
Fig. 7. Normalized integral count rate of the γ3 spectrometer, in comparison with other HPGe spectrometers, as a function of depth (in meters of water equivalent (m.w.e.),
1 m.w.e. is equivalent to approximately 2.5–3 m of rock). The normalized integral count rate is calculated in the 40–2700 keV range.n: Felsenkeller is not using any cosmic
veto. nn: IRSN is calculating its normalized integral count rate from 30 to 1600 keV. nnn: CENBG is calculating its normalized integral count rate from 30 to 3000 keV. These
count rates are taken from Hult et al. (2000), Schwaiger et al. (2002), Hurtado et al. (2006), Povinec et al. (2004), Povinec et al. (2008), Wieslander et al. (2009), Koehler et al.
(2009), Ferreux et al. (2009), Haines et al. (2011), de Vismes Ott et al. (2012), Perrot et al. (2012), Hofmann et al. (2013), Thomas et al. (2013), van Beek et al. (2013) and
Heusser et al. (2013).
Table 3
Comparison of integral background count rates in the γ3 HPGe detectors with the following spectrometers: FLR08_001 (250 cm3 n-type coaxial HPGe detector, 59% relative
efﬁciency) and FRL08_004 (186 cm3 p-type coaxial HPGe detector, Proﬁle-FX type, 53% relative efﬁciency). The ﬁve HPGe detectors presented hereby are located in the same
surface laboratory (2 m.w.e.) and are ﬁtted with cosmic vetoes.
Characteristics Integrated background count rates (in counts min1)
Athos Porthos Aramis Average FRL08_001 FRL08_004
Energy range (keV) 20–2500 3.9 4.2 3.7 4.0 8.5 7.9
40–2500 3.7 4.0 3.5 3.8 6.8 7.5
100–400 1.5 1.6 1.4 1.4 2.2 2.9
400–1400 1.4 1.5 1.4 1.4 2.6 2.8
1400–2500 0.3 0.3 0.3 0.3 0.8 0.7
Type 5030P BEGe 5030P BEGe 5030P BEGe 250 cm3 n-type HPGe 186 cm3 p-type HPGe
Ge mass (kg) 0.87 0.85 0.86 1.3 0.99
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In order to optimize the gas injection in the γ3 spectrometer
measurement chamber for the reduction of radon progenies γ
lines in its background, a dedicated study was conducted and is
presented in the following paragraph.
3.2. Radon-free nitrogen or air injection efﬁciency in radon daugh-
ters peaks suppression in the background
The average radon level in the laboratory ranges annually be-
tween 15 and 30 Bq m3. As explained in paragraph II when de-
tailing the γ3 shielding, two techniques concerning gas injection in
the measurement chamber can be implemented: (i) injection of
clean nitrogen boiling off from a HPGe dewar, (ii) injection of clean
nitrogen from a gas cylinder (for several of nitrogen gas ﬂow
rates). The effects of these techniques for radon progenies reduc-
tion in γ3 background measurement are compared in Table 5. The
most efﬁcient technique is found to be the clean nitrogen injection
from a gas cylinder, at a 200 L h1 ﬂow rate. The injection of ni-
trogen boiling off from a single HPGe Dewar is not efﬁcient enough
because the resulting ﬂow of nitrogen is too weak to efﬁciently
purge the measurement chamber and to overcome its unavoidable
leaks.
3.3. Multiple photon coincidence background measurement
The study of this spectrometer coincidence background is re-
levant as it is also designed for multiple photon coincidence ana-
lysis. A 3.4105 s (approximately 93 h) list-mode background
measurement was performed, while injecting 200 L h1 of radon-
free nitrogen. During this measurement, each incoming events
were time-stamped and their corresponding hitting detector and
deposited energy were written in a single ﬁle. From these, events
arriving in at least two different HPGe detectors within 1 ms were
characterized as coincident. The integral (from 20–2500 keV)
background count rates for each conﬁguration are presented in
Table 6. These count rates are found to be much lower than for
single measurements, and no peaks were found in the coincidence
spectrum, however some clues that a single muon event can in-
duce coincident detection in more than one crystal (resulting
especially in 511 keV and Pb X-rays counts) are observed.
On one hand, coincidence measurements exhibit much lower
background count rates than single measurements, but on the
other hand they suffer from lower detection efﬁciency. In the case
of very low count rate of the sample, it has been proved that co-
incidence measurements are not helping (Hult, 2007). But when
trace amount of speciﬁc radionuclides have to be detected in an
active sample (background mainly related to Compton effect) or
Table 4
Comparison of background γ-lines in the γ3 HPGe detectors with the following spectrometers: FRL08-001 (250 cm3 n-type coaxial HPGe detector, 59% relative efﬁciency) and
FRL08-004 (186 cm3 p-type coaxial HPGe detector, Proﬁle-FX type, 53% relative efﬁciency). The ﬁve HPGe detectors hereby presented are located in the same surface
laboratory (2 m.w.e.) and are equipped with cosmic vetoes. For FRL08_001 and FRL08_004, the number in bracket is the ratio between the count rate in the considered
detector and the average count rate in the γ3 spectrometer. Relative peak count rate standard uncertainties are ranging from approximately 10% to 50% depending on peak
intensity. Injection of boiling-off nitrogen was active during the γ3 spectrometer background measurement. Background γ-lines are taken from Nunez-Lagos and Virto
(1996), Bossew (2005) and Mei et al. (2008).
Elements of background Count rate (in counts h1)
Gamma line (in keV) Origin Porthos Athos Aramis FRL08_001 FRL08_004
23.4 71mGe 0.42 0.49 0.55 4.7 [9.6] 0.47 [1.0]
46.5 210Pb 0.30 0.29 0.26 0.47 [1.6] 0.18 [0.7]
53.2–53.4 214Pb, 73mGe 0.33 0.24 0.29 1.53 [5.4] 0.56 [2.0]
63.3 234Th 0.16 0.32 0.12 Not detected Not detected
66.7 73mGe 0.60 0.65 0.80 6.99 [10] 4.37 [6.3]
72.9 Pb X-rays 0.44 0.34 0.28 2.06 [5.9] 0.16 [0.4]
75.0 Pb X-rays, 214,212Pb 1.34 1.38 1.35 5.66 [4.2] 0.83 [0.6]
77.1 214,212Pb 1.17 1.06 0.79 3.40 [3.4] 0.76 [0.8]
84.9 Pb X-rays 0.27 0.34 0.52 1.91 [5.0] 0.41 [1.1]
87.6 Pb X-rays 0.50 0.67 0.38 0.82 [1.6] 0.31 [0.6]
92.6 234Th 0.62 0.68 0.38 0.22 [0.4] Not detected
139.7 75mGe 0.78 0.92 0.87 4.37 [5.0] 2.96 [3.4]
143.8 235U 0.14 0.19 0.16 Not detected 0.12 [0.7]
159.7 77mGe 0.22 0.13 0.20 0.20 [1.1] 0.84 [4.5]
175.0 71mGe 0.27 0.10 0.17 0.73 [4.0] 0.45 [2.6]
185.7–186.2 235U 226Ra 0.37 0.42 0.33 Not detected 0.43 [1.2]
198.3 71mGe 1.18 1.27 1.09 4.86 [4.2] 2.71 [2.3]
238.6 212Pb 0.51 0.39 0.41 0.49 [1.2] 0.55 [1.3]
241.9 214Pb 0.69 0.49 0.43 1.85 [3.4] 0.94 [1.7]
277.4 208Tl 0.16 0.18 0.18 Not detected 0.81 [4.8]
295.2 214Pb 1.42 1.27 0.97 3.75 [2.9] 1.69 [1.4]
351.9 214Pb 2.45 2.00 1.85 6.61 [3.1] 3.30 [1.6]
511 Annih. 2.85 2.52 2.44 5.76 [2.2] 5.63 [2.2]
537.4 206nPb 0.13 0.09 Not detected 0.16 [2.2] 0.12 [1.6]
569.7 207nPb 0.16 0.20 0.26 0.34 [1.6] 0.64 [3.1]
583.2 208Tl 0.21 0.19 0.25 0.17 [0.8] 0.33 [1.5]
609.3 214Bi 1.78 1.36 1.37 5.41 [3.6] 2.81 [1.9]
768.4 214Bi 0.17 0.12 Not detected 0.45 [4.7] 0.12 [1.2]
803.3 206nPb 0.21 0.27 0.26 0.38 [1.6] 0.51 [2.1]
911.1 228Ac 0.13 0.19 0.12 Not detected Not detected
934.1 214Bi 0.15 0.10 Not detected 0.25 [3.0] 0.09 [1.1]
1120.3 214Bi 0.39 0.27 0.27 1.06 [3.4] 0.52 [1.7]
1173.2 60Co 0.13 0.10 0.09 Not detected Not detected
1238.1 214Bi 0.15 0.08 0.08 0.50 [4.8] 0.29 [2.8]
1332.5 60Co 0.19 0.10 0.08 Not detected 0.10 [0.9]
1460.8 40K 0.70 0.78 0.59 0.47 [0.7] 0.25 [0.4]
1764.5 214Bi 0.30 0.27 0.20 0.83 [3.2] 0.44 [1.7]
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when one is facing ambiguities in peak attributions, coincidence
measurements are of great help (Konki et al., 2012; Tomlin et al.,
2008). The usefulness of coincidence measurements will be illu-
strated in future papers.
4. Conclusion and perspectives
The design of a new versatile ultralow background photon
spectrometer installed in a ground level laboratory has been pre-
sented. Its cosmic veto conﬁguration and performance are de-
tailed, the normalized integral count rate of a 14.1 day background
measurement is compared with published performance of other
setups, γ3 background characteristic γ-lines are listed and com-
pared with the ones from two other spectrometers installed in the
laboratory.
At shallow depth, it has been demonstrated that the cosmic
veto is essential for the background reduction. In the present case,
it reduces the normalized integral background count rate by a
factor of 11 in the 20–2500 keV energy range. The use of borated
polyethylene has proven to be efﬁcient for the reduction of neu-
tron activation γ-lines in the spectrometer background measure-
ments and increases the detectability of several ﬁssion products of
interest. The injection of a 200 L h1 ﬂux of radon-free gas in the
measurement chamber is efﬁcient enough to suppress the radon
progenies γ-lines from the detectors background.
It is common practice to compare low level gamma ray spec-
trometer performances in terms of normalized (to Ge crystal mass)
count rate. This allows taking into account the detection efﬁciency
of the systems (detection efﬁciency is considered to be roughly
proportional to crystal mass). In the present case with the double/
triple BEGe crystal conﬁguration, the detection efﬁciency is highly
increased by the detection solid angle (by a factor of 2–3 compared
to a single crystal conﬁguration) whereas the total Ge mass re-
mains limited (2 or 30.85 kg). Comparable detection efﬁciency
with a single crystal conﬁguration is not possible for low energy γ-
rays (o100 keV) and would require an unrealistic massive crystal
for higher energy ones (4100 keV). The energy resolution of such
a systemwould also be greatly hampered by the size of the crystal.
Another advantage of the multiple crystals conﬁguration (com-
bined with a digital acquisition system) lies in the independent
Fig. 8. Comparison of FRL08_001, FRL08_004 and Porthos background in the 450-750 keV region, normalized to Porthos background acquisition time. This ﬁgure enlightens
the reduction of the fast neutron triangular shaped peaks (due to Doppler effect) by the use of a borated polyethylene layer in the spectrometer shielding, as these two peaks
(from 595 to 650 keV for 74nGe and 680 to 740 keV for 72nGe) are signiﬁcantly reduced in the Porthos background compared to FRL08_001 or FRL08_004 backgrounds. No
peak at 478 keV from 7nLi is observed in Porthos detector background.
Table 5
Comparison of radon daughters' gamma lines in Porthos background spectrum in
several cases: without any injection in the measurement chamber, with the in-
jection of nitrogen boiling off from a single HPGe Dewar (estimated ﬂow: 65 L h1),
with the injection of clean nitrogen from a gas cylinder (with several nitrogen
ﬂows). The numbers in bracket show the gain in peak reduction when using a gas
injection. 212Pb is a progeny of short-lived 220Rn radon isotope, which is decaying
too quickly to diffuse into the lead shield. The traces of 212Pb detected in the γ3
background spectrum are due to internal contamination of the detector. Therefore,
the 238.6 keV line from 212Pb is not affected by the gas injection ﬂow.
Elements of
background
Porthos (in counts h1)
γ-line
(in
keV)
Origin Without
injection
Nitrogen in-
jection from
HPGe Dewar
With clean nitrogen injec-
tion from a gas bottle
130 L h1 200 L h1
77.1 212,214Pb 2.7 1.2 [2.4] 0.77 [3.5] 0.59 [4.6]
238.6 212Pb 0.59 0.51 [0.9] 0.56 [0.9] 0.63 [1.1]
241.9 214Pb 1.6 0.69 [2.3] 0.25 [6.4] Not detected
295.2 214Pb 3.2 1.4 [2.2] 0.75 [4.3] 0.55 [5.8]
351.9 214Pb 5.6 2.5 [2.3] 1.4 [4.1] 0.72 [7.8]
609.3 214Bi 4.2 1.8 [2.3] 1.0 [4.1] 0.37 [11]
Acquisition time
(s)
2.61105 1.22106 2.51105 3.35105
Table 6
Multiple photon coincidence backgrounds for several measurement conﬁgurations.
The ratio is comparing the given number in coincidence with the sum of the in-
tegral background count rate from the three (n) or the two (nn) considered detec-
tors. In each case, cosmic veto was active.
Measurement
conﬁguration
Athos/Por-
thos/
Aramis
Athos/
Aramis
Aramis/
Porthos
Porthos/
Athos
Integral background
count rate (in counts
h1) on 20–2500 keV
1.4 7.6 8.8 10.3
Ratio compared to the
sum of single back-
ground measurement
504n 60nn 54nn 47nn
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photon detection scheme which allows simple additive or coin-
cidence/anti-coincidence measurements. The γ3 setup combines
both (i) one of the lowest background among surface level la-
boratories (ii) and a high detection efﬁciency. This will allow to
push forward the radionuclide detection capabilities and/or to
improve signiﬁcantly the sample throughput.
Future development of the γ3 setup will include the injection of
de-radonized air in the measurement chamber (for an expected
integral background count rate reduction of approximately 10%),
optimization of the cosmic veto detection efﬁciency and mitiga-
tion of the residual 40K contamination.
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